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Introduction générale

L'électronique a connu un développement massif au cours du 20ème siècle. Les principaux

challenges étaient et restent aujourd'hui la miniaturisation, l'intégration des nouvelles puces minia-

turisées dans les circuits et la consommation d'énergie. Depuis une vingtaine d'années, parallèlement

à cette course à la miniaturisation, une nouvelle branche beaucoup moins conventionnelle de l'élec-

tronique a commencé à se développer : l'électronique �exible.

L'électronique �exible vient de la simple observation du monde biologique. En e�et, ce monde

est souple, léger, élastique et courbé ; tout le contraire de nos systèmes électroniques conventionnels,

qui sont rigides et plans. L'électronique �exible permet ainsi de dépasser ce décalage, tant sur le plan

de la mécanique que sur le plan de la forme des systèmes, et o�re ainsi la possibilité de développer

des applications impensables avec les circuits intégrés sur plaques de silicium [1]. Ces nouvelles

applications permettent aussi bien de fabriquer des implants directement intégrés dans le corps

humain capables de surveiller les constantes vitales [2] que des caméras inspirées de l'÷il humain

améliorant nettement leurs performances par rapport aux caméras conventionnelles [3]. Au cours de

leur utilisation, tous ces composants électroniques �exibles seront amenés à s'étirer, à se �échir ou

bien même à se tordre. Il est donc primordial d'assurer et d'évaluer la �abilité mécanique de tels

composants.

Ce travail de recherche fait suite à une précédente étude sur l'impression par jet d'encre,

réalisée par Daniele Sette [4] au CEA LETI. Ces travaux ont permis l'étude de la microstructure,

des propriétés électriques et mécaniques de �lms d'argent en fonction des conditions d'impression et

de recuit. La maitrise des propriétés des �lms et du procédé d'impression par jet d'encre a ensuite

conduit à la fabrication de di�érents prototypes sur substrats souples : un �ltre passe-bande centré

sur 17GHz et un bouton poussoir pour des claviers souples. Le potentiel d'utilisation des �lms

d'argent imprimés par jet d'encre sur substrats souples ayant été montré par le travail de Sette [4],

nous avons souhaité étudier leur �abilité mécanique. Nous nous sommes également intéressés au

procédé d'impression par sérigraphie. Ces deux procédés seront comparés et étudiés.

Deux mécanismes d'endommagement sont observés dans les �lms minces d'argent sur substrats

souples, lorsqu'ils sont sollicités mécaniquement : la �ssuration et le �ambement par délaminage,

qui entraine la formation de cloques en bord de �ssure. Les objectifs de cette thèse sont donc de

comprendre ces mécanismes d'endommagement et de prédire l'intégrité mécanique des �lms minces

métalliques sur substrats souples, a�n de donner quelques règles de conceptions simples.

Ce travail de recherche a nécessité une expertise dans le domaine expérimental mais également
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dans le domaine de la simulation numérique. Deux équipes, basées à Grenoble, ont donc collaboré

a�n de mener ce projet :

� L'équipe du Laboratoire de Caractérisation et Fiabilité des Composants (LCFC) du CEA

LETI ;

� L'équipe de Surfaces, Interfaces et Réactivité (SIR) du laboratoire de Science et Ingénierie

des Matériaux et des Procédés (SIMaP).

Ce manuscrit est divisé en quatre chapitres. Le premier est une étude bibliographique qui

aborde di�érents thèmes. Le premier thème est une introduction générale à l'électronique �exible,

qui évoque les di�érents types de matériaux utilisés, les di�érentes applications et les méthodes de

fabrication. Ensuite, les éléments de base de la mécanique de la rupture sont rappelés aux lecteurs

a�n de permettre une bonne compréhension de ce manuscrit. Puis di�érentes études réalisées sur

l'endommagement de �lms minces métalliques sur substrats souples sont exposées. Cette partie se

clôt avec une introduction des modèles de zones cohésives, qui seront utilisés dans les simulations

par éléments �nis a�n de modéliser l'amorçage et la propagation d'une �ssure.

Le second chapitre présente les di�érentes caractérisations expérimentales menées au cours

de ce travail. La première caractérisation décrit l'étude du comportement mécanique du substrat.

Ensuite, la fabrication des échantillons et les caractéristiques mécaniques des �lms sont présentées.

La partie suivante étudie le phénomène de �ssuration grâce à des essais de traction sous microscope

optique. Des données statistiques sur l'évolution des �ssures au cours de la déformation sont obtenues

grâce à une analyse d'images. Dans la dernière partie de ce chapitre, le �ambement sera caractérisé

à l'aide d'essais de traction sous interféromètre optique, permettant ainsi le suivi du cloquage au

cours de la déformation.

Le troisième chapitre étudie le phénomène de �ssuration, à partir des résultats expérimentaux

du chapitre précédent. Dans un premier temps, le taux de restitution d'énergie du �lm sera calculé à

l'aide d'un modèle par éléments �nis et d'un essai de traction sous MEB. Dans une seconde partie,

l'origine des deux régimes de �ssuration, observés dans le chapitre expérimental, sera clari�ée grâce

à l'étude de la propagation d'une �ssure dans un modèle éléments �nis. Finalement, en étudiant la

répartition de contraintes dans le �lm, un autre modèle éléments �nis permettra d'encadrer l'espa-

cement entre �ssures obtenu expérimentalement pour les di�érentes épaisseurs de �lm et de substrat

testées.

Dans le quatrième chapitre, le phénomène de �ambement est détaillé. Dans un premier temps,

le modèle analytique d'une � ride droite � développé par Hutchinson et Suo est présenté pour souli-

gner le couplage fort qui existe entre �ambement et adhésion. Dans une seconde partie, un modèle

tridimensionnel de �ambement par éléments �nis est développé a�n d'identi�er les paramètres du

modèle cohésive à l'interface �lm/substrat.

Finalement, ce manuscrit se terminera par les conclusions de cette étude ainsi que par quelques

conseils de conception de systèmes comprenant un �lm mince métallique sur un substrat souple. Une

première ré�exion sur les perspectives de ce travail sera abordée.
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Durant ces dernières décennies, les avancées dans le domaine des matériaux ont permis le déve-

loppement de nouveaux dispositifs électroniques �exibles. Ces circuits �exibles ont des applications

dans de nombreux domaines tels que la médecine, l'énergie ou la mesure par exemple.

Au cours de leur utilisation, ces circuits sont amenés à se �échir, se tordre, s'étirer et se déformer

sous di�érentes sollicitations. L'enjeu majeur de leur développement est donc la �abilité mécanique,

a�n de garantir leur durabilité vis à vis des contraintes mécaniques. Les parties actives des circuits

�exibles sont structurées en îlots (voir Figure 1.1) et déposées sur un substrat �exible. Ces îlots sont

reliés entre eux par des interconnexions, généralement métalliques. Lors de leur utilisation, le substrat

et les interconnexions accommodent la déformation, qui est alors très faible dans les îlots. Dans

cette thèse, nous nous sommes donc intéressés à l'étude des interconnexions métalliques déposées sur

substrats souples par des procédés d'impression. Lorsqu'une déformation trop importante est imposée

à un �lm mince métallique déposé sur un substrat souple, deux mécanismes d'endommagement

apparaissent : la �ssuration et le �ambement par délaminage. Ces phénomènes �xent les limites de

l'intégrité mécanique du système �lm/substrat. Leur caractérisation permettra ainsi d'évaluer une

enveloppe limite de sollicitations mécaniques selon les chargements à considérer.

Dans ce chapitre, l'état de l'art pour l'étude de l'endommagement de �lms minces est déve-

loppé. Dans un premier temps, le domaine de l'électronique �exible est présenté avec la structure

des composants, les matériaux utilisés, les di�érentes applications et les procédés d'impression. En-

suite une introduction à la mécanique de la rupture est donnée aux lecteurs pour qu'il ait toutes

les informations nécessaires à la compréhension du manuscrit. Dans une troisième partie, des études

réalisées sur l'endommagement de �lms minces métalliques sur substrats souples sont détaillées. En-

�n la modélisation de la rupture est présentée, avec la description détaillée des modèles de zones

cohésives, utilisées dans cette étude.
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1.1 Électronique �exible imprimée

L'électronique �exible a déjà une longue histoire. En e�et il y a 40 ans, l'épaisseur des cellules

solaires est diminuée a�n de réduire le ratio poids/puissance des engins spatiaux, ces cellules étaient

alors courbées. En e�et tout ce qui est �n est �exible ! Ceci s'explique par la diminution linéaire de

la déformation en �exion avec l'épaisseur d'un composant. Un circuit, dont l'épaisseur est réduite de

plus de 1/1000 du rayon de courbure souhaité, est �exible. Les plaques de silicium de la microélec-

tronique classique sont rigides, mais une membrane de silicium de 100µm d'épaisseur, déposée sur

un substrat souple, est �exible. En e�et celles-ci peuvent se déformer jusqu'à 3%, c'est-à-dire avec

un rayon de courbure de 2,9mm, avant de �ssurer [5].

Il y a 25 ans, les premières recherches sur des formes d'électroniques peu conventionnelles sont

lancées pour des transistors organiques placés sur des substrats polymères �exibles [6, 7]. Le but

de ses recherches étant à l'époque la fabrication d'un écran �exible, qui ressemble à une feuille de

papier [8].

Les avancés dans le domaine de l'impression et dans les techniques de masques [9] ainsi que

dans le domaine des composants organiques [10] ont été la clé des progrès dans l'électronique �exible.

Le terme � �exible � pour un composant électronique fait souvent référence à la déformabilité du

système. En e�et un composant �exible doit pouvoir supporter des déformations de plusieurs dizaines

de pourcents en fonction des applications considérées. Cette partie sur l'électronique �exible constitue

une présentation concise, de quatre articles de synthèses sur ce sujet [1, 11, 12, 13].

1.1.1 Concept de systèmes électroniques �exibles

Une des méthodes pour réaliser ces systèmes �exibles est de fabriquer des composants élec-

troniques à partir des technologies planaires de la microélectronique classique sur substrat rigide.

Ces composants sont soit directement fabriqués sur un substrat �exible, soit reportés sur un sub-

strat �exible après fabrication. Ces éléments correspondent à des transistors ou à des capteurs et

contiennent donc des matériaux fragiles. Ces matériaux fragiles rompent si leur déformation dépasse

les quelques pourcents.

Pour protéger ces composants, ils sont placés sur des îlots (Figure 1.1), qui sont ensuite reliés

entre eux par des interconnexions métalliques. Ces îlots sont rigides dans le plan et �exibles hors

plan car leur épaisseur est réduite de 1/1000. Le substrat, sur lequel est placé ces îlots rigides, ainsi

que les interconnexions qui les relient, accommodent la déformation subie par l'ensemble du système.

La déformation est donc faible dans les îlots et importante dans le substrat et les interconnexions

[14, 15, 16].

Dans cette thèse, nous nous sommes concentrés sur l'étude des interconnexions �exibles, qui

sont celles qui subissent le plus de déformation.
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Figure 1.1 � Concept d'une surface électronique �exible [14].

1.1.2 Di�érents types de matériaux utilisés en électronique �exible

Étant donné le nombre important d'applications possibles pour les systèmes électroniques

�exibles, comme nous le verrons plus loin, il est important de choisir les matériaux en fonction des

contraintes pré-requises par l'application voulue.

Une grande diversité de matériaux est utilisée en électronique �exible. En e�et les modules

d'Young des matériaux constituants les dispositifs couvrent une gamme de 12 ordres de grandeur

(Figure 1.2). Par exemple, pour les applications dans le domaine médical, les gels, qui sont assi-

milables aux tissus du cerveau, ont un module d'Young de 200Pa, les muscles de 1-3MPa. Les

élastomères comme le polydiméthylsiloxane (PDMS) ont des modules élastiques compris entre 1 et

100MPa. Les matériaux possédant un faible module d'Young possèdent également une limite de

déformation élastique élevée (d'une dizaine de pourcents). Leur comportement est donc principale-

ment élastique. Ensuite les polymères et les semi-conducteurs organiques, qui ont un comportement

mécanique plastique, ont des modules d'Young de l'ordre du GPa. Tous ces matériaux présentent un

contraste mécanique fort avec les matériaux fragiles qui ont un module d'Young élevé de plusieurs

dizaines de GPa. Ces matériaux fragiles ont des déformations à rupture plus faibles que les matériaux

élastiques ou plastiques. L'or (70GPa), le silicium (150GPa), ainsi que les matériaux les plus durs

comme le diamant (500GPa) et le graphène (1000GPa) complètent le spectre de ces matériaux. Sur

la Figure 1.2, les trois types de matériaux sont identi�ables : élastique, plastique et fragile.

Figure 1.2 � Échelle des module d'Young des matériaux utilisés en électronique �exible [12].
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Les matériaux pour l'électronique �exible peuvent ensuite être répartis en deux catégories : les

substrats qui vont être �exibles et ont un faible module d'Young et les �lms constitués de matériaux

porteurs de charges métalliques mais également de matériaux actifs.

Le substrat Le substrat de polymère permet de supporter les composants actifs et o�re ainsi une

grande surface pour la fabrication. Les matériaux polymères sont caractérisés par leur température

de transition vitreuse Tg, qui correspond à la température pour laquelle le polymère passe d'un état

caoutchouteux à un état vitreux, solide. Les substrats polymères les plus utilisés sont le polyéthylène

(PE, Tg=-110 °C), le polytéréphtalate d'éthylène (PET, Tg=70 °C), le polynaphtalate d'éthylène

(PEN, Tg=120 °C) et le polycarbonate (PC, Tg=150 °C). Ces polymères présentent l'avantage d'être

facilement modi�ables a�n d'obtenir les propriétés voulues. Cependant leur température de transition

vitreuse Tg peut être un facteur limitant pour les dépôts et les traitements thermiques des �lms.

Le polyimide (PI, Tg entre 360 et 410 °C) et le polyétherimide (PEI, Tg=210 °C) sont des substrats

intéressants pour l'électronique �exible. Ces derniers sont plus chers mais ils ont des propriétés plus

spéci�ques. Ils ont notamment une bonne stabilité dans le temps et une bonne résistance à la chaleur,

grâce à leur température de transition élevée. Le PDMS (Tg=-125 °C) est également souvent utilisé

comme substrat car c'est un polymère biocompatible, qui permet d'augmenter la déformabilité des

�lms en étant pré-déformé avant dépôt [14, 17, 18]. Les substrats ont des épaisseurs généralement

comprises entre 5 et 200µm.

L'encapsulation des circuits par un polymère permet d'améliorer la résistance à l'environne-

ment de celui-ci ainsi que de diminuer la �ssuration dans les îlots en céramique. Par exemple, une

encapsulation de 200 nm de polymère permet d'augmenter le taux de survie de 20% à 100% pour

des îlots d'oxyde d'indium-étain (ITO) en diminuant la concentration de contraintes au coin et en

supprimant le délaminage [19]. L'encapsulation a cependant moins d'e�et sur les lignes métalliques

[20].

Les �lms Les �lms déposés sur le substrat sont de deux types : les matériaux utilisés pour les

cellules actives et les matériaux utilisés pour les interconnexions.

Les matériaux classiques de céramique semi-conductrice tels que le nitrure de silicium (SiN)

ou le silicium sont fragiles et �ssurent pour de faibles déformations de l'ordre du pourcent. Bien

que la structuration en îlots de ces céramiques permette de diminuer la �ssuration de ces matériaux

pendant la déformation [21], ils sont utilisés de façon modérée. De nouveaux matériaux, tels que

les nanotubes de carbone [22], les matériaux hybrides ou les matériaux organiques sont d'avantage

utilisés pour la fabrication des composants �exibles, notamment pour la fabrication de transistors

organiques [10].

Pour les interconnexions entre les îlots, des métaux comme le cuivre et l'or sont majoritai-

rement utilisés. En e�et ce sont des matériaux ductiles avec une excellente conductivité électrique

(σ ∼104-106 S/cm). Les encres de nanoparticules (NP) imprimées [23], les �lms d'oxyde d'indium-
étain (ITO) [24, 25] ou les polymères conducteurs, comme le PEDOT : PSS [26], sont également

utilisés pour relier les composants électroniques. Les deux derniers matériaux étant transparents, ils
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sont utilisés dans les composants optiques.

Les interconnexions, étudiées dans ce manuscrit, sont constituées de �lms de nanoparticules

d'argent, déposés sur un substrat de polyimide.

1.1.3 Structurations des interconnexions

Les interconnexions entre les puces actives doivent supporter une importante déformation de

plusieurs dizaines de pourcents, il est donc important de pouvoir augmenter la déformabilité de

celles-ci. Pour cela les chercheurs ont déjà donné un certain nombre de solutions. Deux paramètres

sont importants pour les interconnexions : une conductivité électrique élevée et une importante

déformation à rupture.

Les interconnexions électriques entre ces îlots sont soit placées sur le substrat soit dans le

substrat. Un exemple d'interconnexions enrobées dans le substrat est le PDMS chargé en nanotubes

de carbone (Figure 1.3) [27].

(a) (b)

Figure 1.3 � a) Lignes d'un gel conducteur de nanotubes enrobées dans un substrat de polymère.
b) Image MEB d'un réseau de nanotubes qui permet le passage du courant électrique. [27]

Pour les interconnexions placées sur le substrat, il existe di�érentes techniques pour améliorer

la déformabilité. La première consiste à déposer l'interconnexion sur un substrat de polymère déjà

déformé en traction, généralement un élastomère comme le PDMS. Une fois l'ensemble relaxé, l'in-

terconnexion �ambe en forme de vague à la surface du substrat (Figure 1.5). Le procédé est décrit

sur la Figure 1.4. L'amplitude et la longueur d'onde des vagues sont contrôlées a�n d'obtenir la

déformation souhaitée. Ces structures peuvent atteindre 100% de déformation uniaxiale et 15% de

déformation biaxiale [18].

D'autres techniques pour améliorer la déformabilité d'une interconnexion consistent à appli-

quer un motif de serpentin à l'interconnexion [29] (Figure 1.6a) ou à créer un maillage d'intercon-

nexion qui n'est �xé au substrat que par les n÷uds (Figure 1.6b). Ces interconnexions en maillage

peuvent accommoder jusqu'à 100% de la déformation et aller jusqu'à la rupture du polymère [30].

Les interconnexions, décrites dans ce paragraphe, nécessitent des étapes de fabrications com-
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Figure 1.4 � Étape de fabrication d'une interconnexion d'or sur un substrat d'élastomère de PDMS
étiré. a) Substrat PDMS ; b) Substrat PDMS étiré ; c) Déposition d'un masque ; d) Déposition d'un
�lm métallique par évaporation ; e) Gravure ; f) Relâchement du substrat de PDMS et �ambement
du �lm d'or [14].

Figure 1.5 � Membrane de silicium de 100µm d'épaisseur con�gurée avec des vagues et liée à un
substrat de polymère : à gauche une image optique et à droite un pro�l obtenu par un microscope
à force atomique (AFM) [28].

(a) (b)

Figure 1.6 � a) Interconnexions d'or déposées sur un substrat élastomère avant (haut) et après
déformation (bas) [31]. b) Membrane de silicium de 10 µm d'épaisseur structurée en maillage et liée
au substrat seulement par les n÷uds carrés [31].
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plexes. L'objectif de cette étude étant d'étudier les mécanismes de défaillance, des interconnexions

plus simples, constituées de lignes droites conductrices, sont donc réalisées.

1.1.4 Di�érentes applications

En utilisant les matériaux et structures décrits ci-dessus, une large gamme de composants

passifs et actifs peut être fabriquée pour créer des plateformes de capteurs, des générateurs, des

récupérateurs d'énergie ou même des systèmes électriques complets. Le transistor à e�et de champ

(FET : Field E�ect Transistor), ou plus récemment le TFT (Thin Film Transistor), est le composant

clé de la plupart de ces applications. Les premières études mécaniques sur les TFT �exibles datent

des années 2000 et ont été développées par l'équipe de Suo [32]. Ces transistors pouvaient subir

des �exions avec un rayon de courbure de 2mm, tout en continuant de fonctionner. De nombreuses

équipes ont depuis développé ces transistors [33, 34].

Les mémoires sont également des éléments essentiels à la plupart des dispositifs électriques,

puisqu'elles stockent des données et programment des informations. De nombreux objets électro-

niques comme les télévisions, les téléphones portables ou les tablettes les utilisent. Leur version

�exible devra donc aussi en contenir. Une synthèse des avancées dans le domaine des mémoires

�exibles a été rédigée par Han et al. [35].

L'intégration de la lumière est également nécessaire à la fabrication d'écran, d'éclairage auto-

mobile, ou d'imagerie médicale. Les diodes électroluminescentes (LED) sont les composants les plus

utilisés pour répondre à ces besoins (Figure 1.7) [36].

Un autre domaine de l'électronique �exible est le stockage ou la génération d'énergie, avec des

applications comme les cellules solaires, les récupérateurs d'énergie, les batteries ou les supercapacités

(Figure 1.8) [37, 38].

Figure 1.7 � Diodes électroluminescentes
�exibles [36].

Figure 1.8 � Cellules photovoltaïques
�exibles [39].

Les capteurs sont également des composants très intéressants pour les applications �exibles,

qu'ils soient chimiques, de température, de pression ou de déformation [40]. Un exemple d'applica-

tion réalisée à partir de ces capteurs �exibles est une caméra digitale [3]. Cette caméra est réalisée
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à l'aide d'une matrice de photodétecteurs, de taille et de courbure comparable à la rétine humaine

(Figure 1.9a). Ce design présente les avantages d'augmenter le champ de vision et d'avoir un éclai-

rage plus uniforme qu'une caméra plane. Cette caméra pourrait être utilisée dans le domaine de la

surveillance, de la vision nocturne ou de l'endoscopie.

(a) (b)

(c)

Figure 1.9 � a) Photographie d'une matrice de focale hémisphérique montée sur un circuit imprimé.
b) Photographie de la caméra après intégration avec une capsule hémisphérique transparente et une
simple lentille sur le dessus (gauche) ; Vue rapprochée à travers la lentille du système de 3×3 pixels
(droite). c) Image en niveau de gris acquise par la caméra en haut à la surface du détecteur, en bas
projetée sur un plan (échelle en millimètres) [3]

D'autres éléments d'un circuit électronique tels que des �ltres radiofréquences (Figure 1.10a)

ou des actionneurs (Figure 1.10b) sont également très utiles à son bon fonctionnement. Ces deux

types de composants ont été imprimés par jet d'encre au CEA lors d'une thèse réalisée par Sette et

ont donné lieu à deux publications [41, 42].

(a) Filtre RF [41]. (b) Bouton-poussoir [42].

Figure 1.10 � Exemple de composants électroniques imprimés par jet d'encre.

Les avancés dans le domaine de l'électronique �exible ont permis la fabrication de nouveaux
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composants bioniques, inimaginables sur substrat rigide. Des composants externes au corps peuvent

se conformer à la peau et ainsi servir de plateforme de détection physiologique, avec des capteurs

d'hydratation du corps, de pulsation cardiaque, d'oxygénation du sang ou encore des signaux électro-

physiologiques. Ces plateformes sont appelées � electronic skin � ou � epidermial electronics � (peau

électronique) (Figure 1.11) [14, 43]. Dans le corps, des composants �exibles sont également dévelop-

pés a�n de faire l'interface neurale pour étudier l'activité du cerveau, restaurer les muscles moteurs

par stimulations des nerfs spinaux, ou restaurer la vision d'un ÷il. Des composants plus sophistiqués

encore permettent d'étudier in-vivo des organes du corps humain, comme un � emballage � de c÷ur

�exible, qui permet de réaliser un électrocardiogramme, de mesurer le pH, la température ou la dé-

formation du c÷ur sous l'e�et du �ux sanguin (Figure 1.12) [2]. Pour ces applications biomédicales,

un problème vient s'ajouter lors de la conception de ces composants �exibles : la biocompatibilité et

la stabilité avec le corps. Les recherches actuelles dans ce domaine tendent à développer des substrats

biodégradables qui servent de support au circuit lors de la fabrication. Une fois en place, le substrat

se dégrade a�n que les composants viennent se poser directement sur l'organisme vivant !

Figure 1.11 � Peau électronique [44]. Figure 1.12 � Image d'une membrane 3D
intégrée sur un c÷ur de lapin [2].

Au vu des applications présentées ci-dessus, la taille des circuits varie donc de quelques dizaines

de micromètres, pour les capteurs, à la taille d'une feuille de papier, pour les cellules photovoltaïques.

1.1.5 Procédés d'impression de l'électronique �exible

Pour la commercialisation de composants électroniques �exibles, il a fallu trouver d'autres

moyens de fabrication. En e�et, les techniques conventionnelles d'évaporation ou de pulvérisation

sont utilisées sous vide dans l'environnement propre des salles-blanches. Bien qu'elles soient su�-

santes pour fabriquer des échantillons lors d'études à l'échelle du laboratoire, elles sont souvent trop

coûteuses pour la commercialisation des composants. Les procédés d'impression sont donc utilisés.

1.1.5.1 Les di�érentes techniques d'impression

Le principe d'impression peut être résumé en trois étapes : la formulation et la fabrication

de l'encre, le dépôt de celle-ci puis le traitement thermique. Si toutes les techniques d'impression

ont le même principe, elles di�èrent de par les encres utilisées (viscosité, tension de surface...), leur
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capacité de dépôt (résolution, vitesse d'impression...) et le procédé employé. Un récapitulatif des

techniques d'impression utilisées dans le domaine de l'électronique �exible est donné ci-dessous. Ces

techniques sont séparées en deux catégories : l'impression par contact et l'impression sans contact.

Le terme de � contact � vient du contact mécanique entre le système qui libère l'encre et le substrat.

Ce paragraphe prend sa source bibliographique de la thèse de Sette [4].

Les procédés de contacts Ces techniques nécessitent la fabrication d'un masque avant impression

et incluent les procédés suivants :

� La �exographie est un procédé d'impression en relief dans lequel un polymère est gravé

avec le motif à imprimer. Le rouleau doseur ou � anilox � permet de contrôler la quantité

d'encre déposée. Le substrat reçoit l'encre grâce à une pression mécanique entre la plaque

contenant le motif et le cylindre d'impression (Figure 1.13).

� L'impression par gravure consiste à transférer l'encre au substrat à l'aide d'un cylindre. Ce

cylindre métallique est gravé avec les motifs à imprimer, l'encre est donc aspirée dans ces

gravures pour être ensuite déposée par pression mécanique (Figure 1.14).

Figure 1.13 � Procédé d'impression par
�exographie [4].

Figure 1.14 � Procédé d'impression par gra-
vure [4].

� La lithographie o�set utilise une plaque fonctionnalisée grâce à un �lm mince polymère

hydrophobe contenant le masque. La plaque, montée sur un cylindre, est mouillée avec

une solution aqueuse qui est répulsée par le polymère hydrophobe. La plaque est ensuite

trempée dans une encre hydrophobe qui �xe le motif (Figure 1.15a). Un cylindre dit de

� blanchet �, habituellement en caoutchouc, reçoit ensuite le motif pour le transférer au

substrat (Figure 1.15).

� La sérigraphie est un procédé dans lequel l'encre est poussée à travers un écran masqué

a�n de réaliser une image sur un substrat (Figure 1.16).

Les procédés sans contact Ces techniques ne nécessitent pas la fabrication d'un masque et

repose sur le déplacement relatif entre le substrat et la tête d'impression. L'encre est dispersée grâce
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(a) (b)

Figure 1.15 � a) Procédé de dépôt d'encre sur une plaque pour la lithographie o�set. b) Procédé
de lithographie o�set. [4].

Figure 1.16 � Procédé de sérigraphie. Adapté de [45].
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à des buses d'impression. Les déplacements pouvant être programmés, cette technique peut s'adapter

à tous types de motifs à imprimer.

� L'impression laser transfère une petite partie d'un �lm (un pixel), initialement présent sur

un support transparent, directement au substrat à proximité. Le transfert s'e�ectue grâce

à un échau�ement local du �lm généré par un faisceau laser pulsé (Figure 1.17).

� L'impression par spray éjecte l'encre à l'aide d'un atomiseur pneumatique sous forme d'aé-

rosol sur le substrat (Figure 1.18). L'encre est dans un premier temps placée dans un

atomiseur, qui crée un aérosol dense de gouttes avec un diamètre de 1 à 5 µm. L'aérosol

est ensuite transporté avec un gaz, souvent du N2, jusqu'à la buse d'éjection où il est alors

éjecté sur le substrat.

Figure 1.17 � Procédé d'impression par laser
[4].

Figure 1.18 � Procédé d'impression par
spray [4].

� L'impression jet d'encre éjecte des gouttes d'encres d'un volume contrôlé depuis un réservoir

par une tête d'impression. Ces gouttes vont ensuite atteindre le substrat à des positions

dé�nies à l'aide d'un motif numérique a�n de former une couche imprimée (Figure 1.19).

Figure 1.19 � Procédé d'impression jet d'encre [4].

� L'écriture directe dépose l'encre par application d'une pression mécanique sur un réservoir

avec une pointe de sortie (seringue). Cette technique est di�érente du jet d'encre ou du
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spray parce que l'encre s'écoule continuellement entre la buse et le substrat.

Tableau récapitulatif Dans le Tableau 1.1, les avantages et les inconvénients des di�érents procé-

dés d'impression sont présentés. Des exemples de matériaux utilisés et d'applications sont également

donnés. Les techniques d'impression utilisant des rouleaux sont bien adaptables à la production de

grand volume et de grande surface, pour la fabrication d'antenne RFID, d'écran OLED ou des cel-

lules photovoltaïques. Les procédés d'impression numérique, tel que le jet d'encre ou le spray, o�re

l'opportunité à de nouveaux marchés pour le prototypage rapide, la fabrication de petit volume (à

la demande) et l'impression d'objets 3D.

Les procédés de sérigraphie et d'impression par jet d'encre étant utilisés au cours de la thèse,

ils sont décrits plus précisément dans les paragraphes suivants. Ayant été déléguée à la plateforme

PICTIC du LITEN, un autre laboratoire du CEA, la sérigraphie est moins détaillée que l'impression

jet d'encre.

Dans le domaine de la presse, ces deux procédés d'impression sont utilisés pour la production

de bas volume. En e�et ces techniques ont des débits de production d'une centaine de mètres carrés

par heure, contrairement aux procédés utilisant des rouleaux qui ont des débits de 10 000m2/h,

permettant ainsi la production de volume plus élevé. Cependant les débits de production de la séri-

graphie et du jet d'encre sont élevés en comparaison des débits de fabrication de la microélectronique

conventionnelle, qui peut produire 60 plaques de silicium de 300mm/h, soit en moyenne 17m2/h.

1.1.5.2 Impression par sérigraphie

Les principales limitations de l'impression par sérigraphie sont la vitesse d'impression, avec

un débit de production de 50m2/h, et sa résolution de 100µm, plus faible que celle des autres

techniques d'impression. Cependant, c'est une technique bien adaptée aux composants électriques

imprimés car elle permet d'imprimer des �lms épais à partir d'une pâte contenant le matériau désiré.

Cette technique permet de déposer plusieurs couches dont des diélectriques et des conducteurs. Parmi

les applications grand public, la sérigraphie permet d'imprimer des tags RFID, des antennes et des

commutateurs membranes utilisés dans les télécommandes et les calculatrices.

Un masque est dé�ni par photolithographie sur un écran d'acier inoxydable à l'aide d'une

couche émulsion. Une pâte du matériau à imprimer est pressée à travers le masque à l'aide d'une

raclette. Les paramètres importants de la sérigraphie sont : la viscosité de la pâte, le nombre de

maillage du masque (c'est-à-dire le nombre de mailles par unité de surface), la distance de � snap-

o� � entre le masque et le substrat, la pression et la vitesse de la raclette. Après une étape de

nivèlement, le �lm imprimé est séché et recuit, a�n de consolider le �lm déposé. Le procédé de

sérigraphie est résumé sur la Figure 1.16.

1.1.5.3 Impression par jet d'encre

La technologie d'impression par jet d'encre a plusieurs avantages. Comme évoqué plus haut,

c'est un procédé numérique. Il n'est donc pas nécessaire de fabriquer des masques qui limitent la
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résolution. Le jet d'encre est donc une des techniques d'impression qui o�re les meilleures capacités

en termes de résolution (environ 10 µm). Cette technique permet également d'imprimer les épaisseurs

les plus �nes, ce qui présente un intérêt majeur dans la fabrication de système électronique. Si cette

technique n'est pas la plus adaptée pour l'impression de grandes surfaces (plusieurs mètres carrés),

en raison de son faible débit de production, elle est cependant très bien adaptée au prototypage

de composants et à la fabrication à la demande de composants électroniques ayant une taille de

quelques microns à quelques centimètres, avec une très bonne résolution.

Caractéristiques du procédé L'impression par jet d'encre consiste à déposer à l'aide de buses des

gouttes d'encre ayant un volume dé�ni. Ces gouttes d'encre tombent à des vitesses de plusieurs mètres

par seconde et atteignent le substrat à des positions ciblées et dé�nies par un �chier numérique, a�n

de former un motif. Il existe deux types d'impression par jet d'encre :

� L'impression par jet d'encre continue (continous inkjet printing, CIJ), décrit sur la Fi-

gure 1.19.

� L'impression de gouttes sur demande (drop-on-demand printing, DoD). Cette technique

d'impression est utilisée par l'imprimante présente au LETI.

La technologie sur demande di�ère de l'impression continue car les gouttes sont éjectées seulement

au moment et à l'endroit voulu. Il n'est donc pas nécessaire de sélectionner les gouttes avec une

charge électrique comme pour l'impression continue, ni de réapprovisionner l'encre.

La technologie jet d'encre est basée sur la capacité du système d'éjection à créer des gouttes

ayant un volume similaire et une fréquence constante. Le système d'éjection le plus utilisé dans les

imprimantes par jet d'encre est le système piézoélectrique. Dans ce système, le composant piézoélec-

trique (Figure 1.20), placé en contact du réservoir d'encre, déforme le mur (diaphragme) de celui-ci

sous l'e�et d'un courant électrique produit par l'électrode, posée au-dessus du piézoélectrique. Le

volume de la chambre diminue sous cette déformation mécanique, entrainant l'éjection d'une goutte

d'encre.

Figure 1.20 � Le système piézoélectrique [4].

Pour l'impression par jet d'encre, la viscosité et la tension de surface de l'encre sont des

paramètres cruciaux. La viscosité de l'encre est comprise entre 1 et 30mPa.s. Cette viscosité est

basse mais permet ainsi le remplissage du réservoir d'encre à haute fréquence (plusieurs kHz). La

tension de surface est comprise entre 1 et 30mJ.m-2, permettant la formation de la goutte. Ces deux
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paramètres dépendant de la température, des systèmes de chau�age sont présents sur les imprimantes

a�n de modi�er les propriétés de l'encre avant l'éjection. Pour réussir l'impression par jet d'encre

d'un motif, un équilibre doit être trouvé entre les caractéristiques de l'imprimante, les propriétés

rhéologiques de l'encre et les propriétés de surface du substrat.

Trois temps de l'impression L'impression par jet d'encre peut être divisée en trois temps : la

formation de la goutte, l'impact sur le substrat et le séchage de l'encre.

� L'éjection de la goutte consiste à éjecter un volume contrôlé de liquide stocké dans un

réservoir à travers une buse. La pression résultante de la tension appliquée à la céramique

piézoélectrique permet de pousser le �uide hors de la buse. La tension appliquée permet

ainsi de contrôler le volume de la goutte éjectée.

� L'impact de la goutte sur le substrat est déterminé par les propriétés du système �encre-

substrat�, qui sont dé�nies par l'adhésion et la mouillabilité de la couche �nale imprimée.

Des traitements physiques et chimiques peuvent améliorer l'imprimabilité du substrat en

nettoyant la surface. Une condition pour permettre une bonne impression par jet d'encre

est que la tension de surface de l'encre doit être inférieure à l'énergie de surface du substrat.

� Le séchage de l'encre permet de passer de la couche liquide à la couche solide. Cette

étape provoque l'évaporation du solvant, mais laisse la partie fonctionnelle de l'encre sur

le substrat (les pigments, les polymères, les particules solides et les molécules). Di�érents

motifs, laissés par une goutte d'encre sur un substrat après évaporation du solvant, ont

été observés. Le motif le plus observé est l'e�et � co�ee-ring �, qui permet de décrire le

dépôt préférentiel des particules au bord de la goutte sèche. Ce phénomène est dû au fait

que le solvant s'évapore plus vite sur les bords qu'au centre. Cet e�et de � co�ee-ring � a

été observé sur une goutte de nanoparticules d'argent déposée sur un substrat de silicium

(Figure 1.21).

Figure 1.21 � Pro�l 3D d'un motif � co�ee-ring � laissé par une goutte d'encre de nanoparticules
d'argent et observé par interférométrie [4].

Description de l'imprimante L'imprimante utilisée au cours de la thèse est la Dimatix DMP2831

(Figure 1.22). Cette imprimante se divise en quatre parties :

� La tête d'impression : elle supporte et déplace la cartouche (composée du réservoir d'encre
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et des buses) au-dessus du substrat selon la direction x. Une caméra est montée sur cette

tête d'impression a�n de véri�er l'alignement et d'observer les motifs imprimés. La car-

touche est composée des 16 buses d'impression, qui peuvent être chau�ées jusqu'à 70 °C et

qui sont activées par un système piézoélectrique. Chaque buse peut être réglée individuel-

lement en tension, a�n d'obtenir des conditions d'éjection similaires entre les di�érentes

buses et ainsi compenser les défauts éventuels de fabrication des cartouches.

� Le support : il aspire le substrat pendant l'impression, a�n que celui-ci ne bouge pas et

reste plan. Il se translate selon la direction y, perpendiculairement au déplacement de la

tête d'impression.

� Le � drop watcher � : il s'agit d'une caméra stroboscopique qui permet d'observer l'éjection

des gouttes en temps réel pendant la modi�cation des paramètres d'éjection. Un récipient

est placé sous cette caméra a�n de récolter les gouttes éjectées.

� La station de nettoyage : elle est constituée d'un tampon qui permet de nettoyer la tête

d'impression par di�érentes opérations (éjection gouttes à gouttes, éjection continue, frot-

tement entre la cartouche et le tampon). Un programme de nettoyage peut être lancé avant,

pendant et après l'impression.

Figure 1.22 � L'imprimante jet d'encre Dimatix DMP283. a) Image. b) Schéma et parties.

Motifs L'impression par jet d'encre nécessite un �chier source numérique. Celui-ci est soit généré

à partir du logiciel de l'imprimante, soit chargé dans le logiciel sous forme d'image binaire (en

noir et blanc) au format bitmap. Un des paramètres de la fabrication du motif est la résolution de

l'impression. Celle-ci correspondant à l'espacement entre les gouttes (� drop spacing �), c'est-à-dire

la distance entre le centre de deux gouttes adjacentes selon x et selon y. L'espacement entre les

gouttes correspond à un angle (angle de sabre). L'espacement entre les buses étant de 254 µm, pour

un angle de 90°, l'espacement entre les gouttes est de 254 µm (Figure 1.23). Plus l'angle diminue,

plus l'espacement entre les goutte diminue et plus la résolution du motif augmente. L'espacement

entre les gouttes ainsi que le volume éjecté de la goutte vont ainsi in�uencer l'épaisseur du �lm

imprimée. L'épaisseur du �lm �nal dépend des conditions de recuit appliquées après impression.

Recuit Les encres utilisées au cours de cette thèse sont constituées de nanoparticules métalliques,

recouvertes d'une coquille de polymère. Cette coquille de polymère permet de prévenir la formation

21



Chapitre 1. Étude Bibliographique

Figure 1.23 � Réglages de l'espacement entre les gouttes sur l'imprimante Dimatix DMP2831 [4].

d'agrégats de nanoparticules avant impression mais détériore la conductivité électrique. Un recuit

est donc nécessaire a�n de supprimer cette couche polymère. Le recuit permet également de densi�er

la couche métallique imprimée, par coalescence des nanoparticules et éventuellement par grossisse-

ment des grains. Ainsi, grâce à ce traitement thermique, une couche imprimée avec une meilleure

conductivité électrique et une meilleure tenue mécanique est obtenue. Les mécanismes sous-jacents

au recuit de �lms de nanoparticules métalliques sur substrat souples sont présentés dans l'étude de

Cauchois et al. [46].

Le frittage permet la densi�cation du �lm par coalescence des grains. La Figure 1.24 décrit le

mécanisme en deux dimensions, pour des particules sphériques de même taille. Au cours du frittage,

les particules coalescent et leur aire de contact passe d'un point à une ligne, appelée joint de grains.

Ce mécanisme, activé thermiquement, est dû à un transport d'atomes en surface et dans le volume des

particules. La couche formée après frittage contient alors des pores et donc une fraction volumique

de vide de plusieurs dizaines de pourcent.

Figure 1.24 � Mécanisme de frittage.

La température de fusion d'une particule métallique diminue avec sa taille. Ceci s'explique par

l'augmentation du ratio surface/volume avec la diminution de la taille. La température nécessaire

pour fritter un �lm de nanoparticules est donc bien plus faible que la température de fusion du

matériau massif. Pour l'électronique �exible, la température de recuit est, dans tous les cas, limitée

par la température de transition vitreuse du polymère sur lequel est déposée le �lm métallique. Cette

température varie donc entre 100 °C et 300 °C en fonction du substrat utilisé. Plusieurs travaux ont

étudié l'in�uence de la température de recuit sur les performances mécaniques et électriques du �lm

imprimé [47, 4].
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1.2 Rappel de mécanique de la rupture et application aux �lms

minces

A�n de donner aux lecteurs toutes les informations nécessaires à la compréhension de ce

manuscrit, les éléments de base de la mécanique de la rupture sont rappelés. La rupture correspond

à la propagation d'une �ssure, avec la création de deux surfaces libres. Les premiers concepts de cette

seconde partie sont la �ssuration dans les matériaux massifs homogènes et à l'interface entre deux

matériaux. Ces résultats sont basés sur la mécanique élastique linéaire de la rupture (LEFM) et sont

développés dans l'article de Hutchinson et Suo de 1992 [48]. Les mécanismes d'endommagement des

�lms minces en tension sont ainsi présentés, à savoir la �ssuration multiple et le �ambement par

délaminage le long de l'interface �lm-substrat.

1.2.1 Fissuration dans les matériaux massifs homogènes

Dans un premier temps, les résultats de Gri�th sont rappelés puis une analyse mécanistique

locale est abordée.

1.2.1.1 Approche globale énergétique

En 1920, Gri�th propose un critère de propagation de �ssure à partir d'un équilibre énergé-

tique. Une �ssure se propage quand l'énergie restituée par la propagation de la �ssure est su�sante

pour compenser l'énergie requise pour créer deux nouvelles surfaces � libres � de �ssure [49].

Le taux de restitution d'énergie G correspond à l'énergie libérée par le système lorsqu'une

�ssure se propage. Ce taux de restitution d'énergie est relié à la variation de l'énergie potentielle

totale P . Pour un système élastique, l'énergie potentielle correspond à la somme du travail, réalisé

par une charge externe, et de l'énergie élastique potentielle. L'équation qui relie le taux de restitution

d'énergie à la variation d'énergie potentielle, lorsque la �ssure se propage d'une surface dA est :

G = −dP
dA

(1.1)

Le taux de restitution d'énergie a la dimension d'une énergie de surface (énergie par unité de

surface J.m-2). Il correspond à une mesure du chargement agissant sur une �ssure préexistante. Pour

un matériau homogène, la condition de propagation d'une �ssure est dé�nie par :

G ≥ Γc, (1.2)

avec Γc la valeur critique du taux de restitution d'énergie (unité en J.m-2). Si le taux de restitution

d'énergie est plus grand que cette valeur critique, la �ssure se propage et s'il est plus petit la �ssure

reste stable sans se propager.
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1.2.1.2 Approche locale en contraintes

L'analyse mécanique du champ de déplacement autour d'une �ssure, dont les faces sont libres,

permet de dé�nir le facteur d'intensité des contraintes Ki, avec i le mode de chargement considéré.

Il existe trois modes de chargement (Figure 1.25) : i = I le mode d'ouverture, i = II le mode de

cisaillement dans le plan de la �ssure, i = III le mode de cisaillement hors plan. Pour les détails de

cette analyse, le lecteur peut se référer au livre � Fracture Mechanics � de Anderson [50]. Pour les

mécanismes de �ssuration étudiés au cours de ce travail, les sollicitations mécaniques correspondent

aux modes I et II. Le mode III sera donc omis dans la suite.

Ici, Ki représente le niveau de chargement mécanique agissant sur la �ssure. Irwin propose de

transcrire le critère de Gri�th selon, par exemple en mode I,

KI > KIc, (1.3)

pour que la �ssuration ait lieu, avec KIc la résistance à rupture du matériau. Le taux de restitution

d'énergie est relié au facteur d'intensité des contraintes par la relation suivante :

G =

 1
E (KI

2 +K2
II), en contraintes planes,

(1−ν2)
E (KI

2 +K2
II), en déformations planes.

(1.4)

Figure 1.25 � Modes d'ouverture d'une �ssure.

Williams [51] propose de rechercher le champ de contraintes au voisinage d'une entaille en

postulant le champ de déplacement suivant :

u(r, θ) =
∑
i=I,II

∑
n

Kir
n
2 fni (θ), (1.5)

avec r et θ les coordonnées polaires dont l'origine coïncide avec le fond de l'entaille (Figure 1.26), fni
des fonctions à déterminer à partir des conditions aux limites et n un coe�cient considéré toujours

positif, a�n de garantir une densité d'énergie �nie en pointe de �ssure. Pour une �ssure aigüe, pour

laquelle les faces de la �ssure se situent à θ = ±π vis à vis du plan de symétrie de l'entaille, n vaut 1

et les termes asymptotiques sont pondérés par le facteur d'intensité des contraintes. En considérant

un milieu élastique, homogène, isotrope, le champ de contraintes est dé�ni par l'Équation 1.6.

24



1.2. Rappel de mécanique de la rupture et application aux �lms minces

σij =
KI√
2πr

fij,I (θ) +
KII√
2πr

fij,II (θ) avec i, j = [x, y] ou [r, θ]. (1.6)

Figure 1.26 � Convention en pointe de �ssure.

1.2.2 Fissuration à l'interface entre deux matériaux homogènes

Ici l'interface entre deux matériaux isotropes A et B est considérée. Pour chaque matériau, le

taux de restitution d'énergie critique ΓAc et ΓBc est dé�ni. Pour une interface, l'énergie par unité de

surface nécessaire à séparer les deux matériaux, c'est-à-dire à séparer deux interfaces, est appelée

l'énergie interfaciale ou énergie d'adhésion et est noté GC . Les types de �ssuration possibles pour

ces deux matériaux sont présentés sur la Figure 1.27.

Figure 1.27 � Fissuration possible dans un matériau hétérogène.

Même si la géométrie et le chargement sont symétriques, la dissimilarité des propriétés élas-

tiques entre les deux matériaux engendre une composante de cisaillement, à l'interface près de la

pointe de �ssure. La �ssuration à l'interface est donc en mode mixte, c'est-à-dire un mélange de mode

I et de mode II. KI et KII sont donc nécessaires pour caractériser les contraintes à l'interface. Ψ

étant l'angle de la mixité modale, il donne une proportion entre le mode I et le mode II. Cet angle

est dé�ni par l'équation suivante :

Ψ = arctan(
KII

KI
). (1.7)

Ainsi Ψ = 0° correspond à un pur mode I et Ψ = 90° à un pur mode II. GC et Ψ sont utilisés
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pour caractériser la propagation de la �ssure à l'interface. D'après des mesures expérimentales [52],

l'énergie d'adhésion dépend fortement de la mixité modale Ψ (Figure 1.28). Hutchinson et Suo [48]

donne une dé�nition empirique, mais générale, de la relation entre cette énergie interfaciale Gc et la

mixité modale Ψ, avec λ un paramètre d'ajustement, par l'Équation 1.8 :

Gc(Ψ) = GIc(1 + tan2((1− λ)Ψ)). (1.8)

Cette équation est illustrée sur la Figure 1.29. Si λ = 1, seul le mode I participe à la rupture

et GC = GIC . Plus λ augmente et plus GC dépend fortement de la mixité modale. L'énergie proche

du mode II est alors au moins dix fois plus importante que celle en mode I.

Figure 1.28 � Évolution de Gc en fonction
de Ψ d'après les données expérimentales de
Liechti & Chai [52].
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Figure 1.29 � Évolution de Gc en fonction
de Ψ d'après la formule de Hutchinson & Suo.

1.2.3 Fissures multiples dans les �lms en tension

Dans ce paragraphe, les trois étapes de la �ssuration et les modèles de relaxation de contraintes

dans un �lm déposé sur un substrat sont présentés.

1.2.3.1 Les trois étapes de la �ssuration

Trois étapes sont présentes lors de la �ssuration d'un �lm en traction [53] (Figure 1.30) :

� Étape 1 : Germination et �ssuration aléatoire : à partir d'une certaine déformation, appelée

déformation critique de �ssuration εr, les premières �ssures apparaissent sur les di�érents

défauts du �lm, et commencent à se propager perpendiculairement à la direction de trac-

tion. Les interactions entre �ssures sont négligeables et la germination de nouvelles �ssures

est gouvernée par la répartition statistique des défauts dans le �lm.

� Étape 2 : Multiplication : Ensuite, la déformation continuant d'augmenter, elle engendre

la propagation des �ssures et génère de nouvelles �ssures. Des cloques de délaminage ap-

paraissent entre �ssures, dues à une contraction latérale du �lm.
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� Étape 3 : Saturation : Au-dessus d'une certaine déformation, la densité des �ssures devient

constante et atteint la densité à saturation. Aucune �ssure ne se forme plus. Le délaminage

et le �ambement deviennent alors les mécanismes dominants.

Figure 1.30 � Les trois étapes de la �ssuration, adaptée de [53].

1.2.3.2 Les modèles de relaxation de contraintes (shear lag)

Plusieurs modèles ont été proposés a�n de prédire la distance entre les �ssures à saturation

et analyser l'interaction des �ssures. L'approche présentée ici a été utilisée à de nombreuses reprises

dans la littérature, notamment pour des �lms déposés sur des substrats souples [54, 55, 56]. Il s'agit

des modèles de relaxation de contraintes (shear lag model en anglais), développés par Hu [57] et

Agrawal [58], puis par Beuth [59].

Soit un �lm, d'épaisseur ef , déposé sur un substrat semi-in�ni. Dans le cas d'un essai de trac-

tion, l'ensemble �lm+substrat subit la même déformation de traction uniaxiale ε. Le comportement

du substrat est élastoplastique parfait alors que celui du �lm est élastique. La contrainte d'apparition

de la première �ssure en traction du �lm est σr = Efεr, avec Ef le module d'Young du �lm et εr la

déformation de �ssuration du �lm.

Le cas d'une �ssure traversant l'épaisseur du �lm, perpendiculairement à la direction de trac-

tion est étudié (Figure 1.31). Sur les bords de la �ssure, la surface est libre de toute contrainte,

entrainant ainsi une relaxation des contraintes dans le �lm. L'équilibre des forces sur un volume

de �lm adjacent au bord de �ssure impose l'existence d'une contrainte de cisaillement à l'interface

�lm/substrat. Su�samment loin du bord de la �ssure, la contrainte de traction redevient constante

et uniforme dans l'épaisseur du �lm. Elle est alors indépendante de la distance à la �ssure. Il existe

donc une distance Λrelax entre la �ssure et l'endroit du �lm où la contrainte n'est plus a�ectée par la

�ssuration. Au-delà de cette distance, l'équilibre des forces n'impose plus l'existence d'une contrainte

de cisaillement à l'interface �lm/substrat.

Le modèle de Hu et Evans suppose que la répartition de la contrainte dans le �lm σf sur la

partie où les contraintes sont relaxées est linéaire (Figure 1.31). Cette forme impose une contrainte

de cisaillement à l'interface �lm/substrat constante. Hu et Evans dé�nissent cette contrainte de
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cisaillement comme étant égale à la contrainte d'écoulement plastique du substrat en cisaillement

τy.

Dans leur modèle, Agrawal et Raj [58] considèrent plutôt une répartition du cisaillement de

forme sinusoïdale correspondant à la décohésion interfaciale.

Dans les deux paragraphes suivants, les raisonnements de chaque modèle sont développés.

Contrainte de cisaillement constante (modèle de Hu et Evans [57]) La contrainte moyenne

de traction σf dans le �lm dé�nie par le modèle de Hu et Evans est donc dé�nie par :σf (x) =
τyx
ef
, 0 ≤ x ≤ Λrelax,

σf (x) = σr, Λrelax ≤ x,
(1.9)

avec x la distance depuis la �ssure et Λrelax la distance sur laquelle la contrainte de cisaillement est

non nulle, c'est-à-dire la distance de relaxation nécessaire pour atteindre la contrainte de �ssuration

du �lm σr. L'équilibre des forces dans le �lm permet de dé�nir Λrelax par l'équation 1.10 :

Λrelax =
σref
τy

. (1.10)

Film

Substrat

0 x

σf
σ∞

� �
�

�y
σ∞σr

ef

�relax

Figure 1.31 � Schéma du modèle de Hu et Evans de relaxation de contraintes.

Pour le modèle de relaxation de contraintes, l'espacement entre �ssures à saturation Λsat est

comprise entre Λrelax et 2Λrelax (Λrelax ≤ Λsat ≤ 2Λrelax). Les segments de �lm ayant une taille

inférieure à Λrelax ne peuvent plus �ssurer. En e�et la condition de �ssuration ne peut plus être

atteinte car la contrainte du �lm σf est constamment inférieure à la contrainte de �ssuration du

�lm σr. Cette longueur correspond donc à l'espacement minimal entre �ssures Λmin. Les segments

de �lms, ayant une longueur supérieure à 2Λrelax, peuvent encore �ssurer. La contrainte dans une

portion de ce segment de �lm atteint la contrainte à rupture, engendrant l'apparition d'une nou-

velle �ssure et donc diminuant l'espacement entre �ssures. La longueur 2Λrelax correspond donc à

l'espacement maximal entre �ssures Λmax.

Ce modèle de shear lag permet donc d'encadrer l'espacement des �ssures à saturation par

l'Équation 1.11 suivante :

Λmin ≤ Λsat ≤ Λmax, (1.11)
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avec l'Équation 1.12 :

Λmax = 2Λmin. (1.12)

En utilisant la relation τy =
σy√

3
, avec σy la limite d'élasticité en traction du substrat, la condition

suivante sur l'espacement entre �ssures à saturation est obtenue pour un substrat ductile :

√
3
σr
σy
≤ Λsat

ef
≤ 2
√

3
σr
σy
. (1.13)

Variation sinusoïdale de la contrainte de cisaillement (modèle d'Agrawal et Raj [58])

Dans ce modèle, le cas de deux �ssures traversant l'épaisseur du �lm, espacée d'une distance L est

considéré (Figure 1.32). La contrainte de cisaillement à l'interface est dé�nie par l'équation suivante :
τ(x) = τmax sin 2πx

Λ̂
, 0 ≤ x ≤ Λ̂

2 ,

τ(x) = 0, Λ̂
2 ≤ x ≤ L−

Λ̂
2 ,

τ(x) = −τmax sin 2π
Λ̂

[x− (L− Λ̂
2 )], L− Λ̂

2 ≤ x ≤ L,

(1.14)

avec Λ̂ la longueur d'onde de la fonction sinus, utilisé pour dé�nir la contrainte de cisaillement τ .

Ce pro�l représenterait la répartition de la contrainte de cisaillement à l'amorçage d'une décohésion

interfaciale induite par la �ssuration.

La contrainte dans le �lm σf est une fonction de la distance depuis la �ssure x et est dé�nie

par l'équation suivante :

σf (x) =
1

ef

∫ x

0
τ(x′)dx′. (1.15)

Ainsi en introduisant les Équations 1.14 dans l'Équation 1.15, la contrainte de traction dans le �lm

est égale à : 
σf (x) = Λ̂τmax

πef
sin2(πx

Λ̂
), 0 ≤ x ≤ Λ̂

2 ,

σf (x) = σr = Λ̂τmax
πef

, Λ̂
2 ≤ x ≤ L−

Λ̂
2 ,

σf (x) = Λ̂τmax
πef

sin2 π
Λ̂

(L− Λ̂), L− Λ̂
2 ≤ x ≤ L.

(1.16)

Avant saturation, une nouvelle �ssure peut se créer sur le segment [AB] de la Figure 1.32.

Cette nouvelle �ssure modi�era la répartition de contraintes dans le �lm. La �ssuration continuera

tant qu'il existe une région du �lm où la contrainte du �lm σf est supérieure à la contrainte de

�ssuration σr. Avec ce raisonnement, l'espacement entre �ssures à saturation Λsat peut être borné

par une valeur maximale et une valeur minimale.

L'espacement minimal Λmin correspond à une �ssure au point A et est égale à Λ̂/2. En e�et

dans ce nouveau segment la contrainte ne dépassera pas la contrainte de �ssuration. L'espacement

maximal Λmax quant à lui est dé�ni pour deux �ssures espacées de Λ̂ = 2Λmin. L'espacement ne
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peut être plus grand sinon la contrainte du �lm serait supérieure à la contrainte de �ssuration et le

segment pourrait de nouveau �ssurer.

Les mêmes conditions d'encadrement de l'espacement entre �ssures à saturation sont donc

obtenues pour le modèle de Hu et le modèle d'Agrawal, dé�nies par les Équations 1.11 et 1.12.

Dans le cas d'un segment dont la taille correspond à l'espacement maximal Λmax, la répartition

de contrainte dans le �lm est dé�nie par :

σf (x) = σr sin2 πx

Λmax
, 0 ≤ x ≤ Λmax. (1.17)

De plus d'après l'Équation 1.16, l'espacement maximal entre �ssures est dé�ni par :

Λmax =
πσref
τmax

. (1.18)

La contrainte maximale en cisaillement peut arbitrairement être dé�nie comme étant la limite

d'élasticité en cisaillement du substrat. Ainsi en utilisant la relation τmax = τy =
σy√

3
, avec σy la

limite d'élasticité en traction du substrat, la condition suivante sur l'espacement entre �ssures à

saturation est obtenue pour un substrat ductile pour le modèle d'Agrawal :

π
√

3
σr
σy
≤ Λsat

ef
≤ 2π

√
3
σr
σy
. (1.19)

Figure 1.32 � Schéma du modèle d'Agrawal et Raj de relaxation de contraintes.

1.2.4 Flambement par délaminage de l'interface �lm/substrat

Un second phénomène d'endommagement des �lms minces déposés sur un substrat est le

�ambement par délaminage, également appelé �ambage. Le �ambement de �lm mince, dû à une

contrainte de compression dans le �lm, a déjà été largement étudié, notamment par Hutchinson et

Suo dans leur revue de 1992 [48].

Le �ambement est une instabilité mécanique, qui engendre un déplacement hors-plan du �lm,
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formant alors une cloque à la surface du �lm. Lorsque le �lm atteint une contrainte critique et qu'une

région de l'interface est peu adhérente, voire ne l'est pas du tout dans le cas d'un défaut d'adhésion, le

�lm �ambe. La propagation de la cloque se poursuit à condition que le taux de restitution d'énergie

G excède Gc(Ψ), où Ψ indique la dépendance à la mixité modale. Cette dépendance à la mixité

modale gouverne la forme des cloques et limite leur propagation [48]. Dans la suite du manuscrit, le

terme de cloquage sera utilisé pour désigner le �ambement par délaminage.

Di�érentes morphologies de cloques de �ambement peuvent être observées à savoir des formes

simples comme les cloques circulaires (Figure 1.33a) et les rides droites (Figure 1.33b), ou des formes

plus complexes telles que les cordons de téléphone (Figure 1.33c). Des études récentes sur cette

dernière forme de cloque a permis de montrer qu'il existait une relation entre la longueur d'onde des

cordons de téléphone et l'énergie d'adhésion à l'interface �lm/substrat [60].

Le Chapitre 4 est dédié à l'étude du �ambement par délaminage de �lms minces métalliques

sur substrats souples. Plusieurs modèles sont détaillés au cours de ce manuscrit. Le modèle de ride

droite, développé par Hutchinson et Suo [48], est présenté dans le Chapitre 4 et permet de montrer

la dépendance entre le �ambement et l'adhésion, ainsi que la nécessite de prendre en compte la

mixité modale dans les modèles de �ambement, pour limiter la propagation de la cloque. Un second

modèle bidimensionnel, développé par Cordill [61], est présenté dans le paragraphe 1.3.3. Ce modèle

repose sur le principe de minimisation de l'énergie du système et permet de calculer une énergie

d'adhésion à l'interface entre un �lm métallique partiellement délaminé et un substrat �exible. En�n

des modèles tridimensionnels par éléments �nis sont présentés, à la suite du modèle de Cordill. Ces

modèles permettent de rendre compte du phénomène de �ambement de façon plus réaliste [62, 63].

Un modèle de ce type sera également présenté au Chapitre 4.

(a) Cloques circulaires sur un �lm d'or
déposé sur un substrat de silicium [64].

(b) Cloque en ride droite sur un �lm d'or
déposé sur un substrat de silicium [65].

(c) Cloque en cordon de télé-
phone sur un �lm de molyb-
dène déposé sur un substrat
de silicium [66].

Figure 1.33 � Di�érentes morphologies de cloques.
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1.3 Étude de l'endommagement de �lms métalliques sur substrats

souples

Comme évoqué dans la première partie de ce chapitre, les composants électroniques �exibles

sont constitués d'îlots fonctionnels reliés par des interconnexions métalliques. Lors de la déformation

de l'ensemble du composant, ces îlots subissent peu de déformation contrairement aux intercon-

nexions. L'étude de l'endommagement mécanique des interconnexions est donc un enjeu majeur

pour le développement de composants �exibles. Dans cette partie, des études mécaniques réalisées

sur des �lms minces métalliques déposés sur substrats souples sont décrites.

Pour étudier l'évolution des phénomènes d'endommagement, des essais de traction sont réalisés

sur des platines installées in situ sous di�érents types d'équipement permettant de suivre la propa-

gation des �ssures et/ou des cloques : sous microscope optique [56], sous microscope électronique à

balayage (MEB) [67, 54], sous microscope à force atomique (AFM) [68, 69]. Chaque technique d'ob-

servation présente ses avantages et ses inconvénients. Le microscope otique et le MEB permettent

d'étudier l'évolution des �ssures au cours du temps. Bien que le MEB soit plus précis pour le suivi

de �ssures, il peut cependant altérer l'interface entre le �lm et le substrat. L'AFM peut scanner

seulement une petite zone mais il permet d'avoir le pro�l des �ssures et des cloques de délaminage.

1.3.1 Modèles de rupture des �lms métalliques

De nombreuses études, réalisées par l'équipe de Suo [70, 71, 72], évoquent un modèle de rupture

des �lms métalliques ductiles par amincissement du �lm. Cet amincissement ductile serait engendré

par la localisation de la déformation, à l'endroit où le �lm a délaminé (Figure 1.34). Dans ce modèle,

l'amincissement du �lm et le délaminage de l'interface sont étroitement liés : sans délaminage, pas

de localisation de la déformation et donc pas d'amincissement.

Figure 1.34 � Amincissement ductile du �lm et délaminage de l'interface.

Ce modèle suggère donc que l'adhésion entre le �lm et le substrat joue un rôle majeur sur

la �ssuration du �lm. La déformation, au moment de l'apparition de la première �ssure, est alors

retardée par une très bonne adhésion. La modélisation d'un �lm métallique de cuivre très adhérent

à un �lm de polyimide montre que des déformations de 80% peuvent être atteintes dans le �lm sans

�ssuration [71]. Les expériences de Xiang [73] semblent appuyer le rôle de l'adhésion, où un �lm de
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cuivre déposé sur un substrat de polyimide bien adhérent supporte 10% sans �ssurer et jusqu'à 30%

en �ssurant, avec des �ssures courtes en zigzags, alors que le même �lm peu adhérent au substrat

�ssure à 2% avec des longues �ssures traversantes. Des déformations de �ssuration εr de plusieurs

dizaines de pourcents ont été rapportées pour des �lms de cuivre sur des substrats de PET (εr =50%

[74]) et de polyimide (εr =70% [75]).

A�n de renforcer l'adhésion entre le �lm et le substrat, plusieurs auteurs, dont Xiang [73],

Lu [74] ou Cordill [54], proposent de déposer une intercouche de chrome ou de titane, de quelques

nanomètres, entre le �lm et le substrat. Marx [76] suppose que, pour le chrome par exemple, celui-ci

réagisse avec le substrat de polymère pour former des liaisons fortes Cr-C avec un atome de carbone

du polymère.

Un second mécanisme est évoqué dans certaines études sur le type de �ssuration, à savoir

la �ssuration intergranulaire et la �ssuration transgranulaire [77, 78]. La �ssuration intergranulaire

passe au niveau des joints de grains et est observée dans des �lms ayant des grains d'une taille

inférieure à 200 nm [67]. La �ssuration transgranulaire quant à elle passe dans les grains.

Sur la Figure 1.35, tirée d'une étude de Xiang [73] d'un �lm de cuivre déposé sur un substrat

de polyimide, les deux modèles semblent être observés simultanément avec des amincissements du

�lm au bord des �ssures et de la �ssuration intergranulaire en pointe de �ssures.

Figure 1.35 � Image MEB de deux �ssures dans un �lm de cuivre déposé sur un substrat de
polyimide déformé à 30% de déformation [73].

1.3.2 Étude de la �ssuration

Dans ce paragraphe, les di�érentes résultats étudiant l'in�uence de l'épaisseur du �lm sont

présentés. Ensuite les deux régimes de �ssurations, observés dans di�érentes études, sont introduits.

Pour �nir les travaux appliquant le modèle de relaxation de contraintes et précisant ses limites sont

détaillés.
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In�uence de l'épaisseur du �lm Plusieurs travaux ont étudié l'in�uence de l'épaisseur d'un

�lm de cuivre sur un substrat de polyimide sur la déformation de �ssuration. Lu [67] et Men [56]

observent une augmentation de la déformation de �ssuration avec l'épaisseur du �lm, pour des �lms

de cuivre ayant des épaisseurs comprises entre 100 et 600 nm, déposés sur des substrats de polyimide.

Ces auteurs semblent associer cette augmentation à un changement de la morphologie du �lm avec

l'épaisseur. Ils supposent que la rupture du �lm est due à un amincissement du �lm, couplé à un

délaminage simultané. Ainsi la diminution de la limite élastique, dû à une augmentation de la taille

de grains, rendrait le délaminage entre le �lm et le substrat très di�cile augmentant la déformation

de �ssuration. Cordill et al. [54, 79] observent une tendance di�érente pour des �lms de chrome sur

du polyimide, à savoir une diminution de la déformation de �ssuration avec l'épaisseur du �lm. Cette

contradiction peut s'expliquer par le comportement mécanique di�érent des deux �lms, le chrome

étant fragile et le cuivre ductile. Les auteurs expliquent que pour les �lms fragiles, la déformation de

�ssuration est principalement liée à la présence de défauts dans le �lm. Ainsi plus le �lm est épais

et plus la densité de défauts est importante, diminuant ainsi la déformation de �ssuration.

L'épaisseur du �lm a également une in�uence sur la déformation et l'espacement entre �ssures

à saturation. Men [56] et Cordill [54] observent que l'espacement entre �ssures à saturation augmente

avec l'épaisseur du �lm quel que soit le type de �lm et de substrat, respectivement pour du cuivre sur

du polyimide ou pour du chrome sur polyimide ou PET [79]. Quant à la déformation de saturation,

Jin et al. [79] reportent une diminution de cette déformation avec l'épaisseur du �lm, pour des �lms

de chrome sur des substrats de PET. Les études justi�ent ces observations grâce aux modèles de

relaxation de contraintes. Les auteurs expliquent que l'interface contraint le �lm, d'autant plus si

celui-ci est �n. Étant donné que la répartition de contraintes augmente plus rapidement pour les �lms

minces, le prochain lieu de concentration de contraintes, où se forme une nouvelle �ssure, est donc

plus rapproché de la première �ssure pour un �lm mince que pour un �lm épais. Ainsi l'espacement

entre �ssures à saturation est plus faible pour les �lms minces.

Pour les �lms ductiles, la déformation de �ssuration semble augmenter avec l'épaisseur du

�lm tandis que pour les �lms fragiles, elle semble diminuer. L'espacement entre �ssures pourrait

augmenter avec l'épaisseur du �lm et la déformation de saturation diminuer. L'in�uence de l'épaisseur

du �lm d'argent est également étudiée dans ce travail et sera donc comparée aux études ci-dessus.

Deux régimes de �ssurations Deux régimes de �ssuration, selon la direction perpendiculaire

à l'axe de traction, sont reportés dans la littérature : des �ssures longues et droites, traversants

l'échantillon (Figure 1.36a) et des �ssures courtes en zigzags (Figure 1.36b). Cordill [11] semble asso-

cier la �ssuration droite à un mécanisme fragile et la �ssuration zigzag à un comportement ductile.

Le régime de �ssuration en zigzag peut être toléré par les concepteurs de circuits. En e�et la �ssu-

ration en zigzag crée un chemin de percolation dans le �lm qui peut encore laisser passer le courant,

contrairement au régime de �ssuration longue, qui endommage le �lm de façon permanente.

Pour des �lms de titane déposés sur un substrat de polyimide, pour une épaisseur de �lm

de 8 nm, les �ssures observées sont longues et droites alors que pour un �lm de 50 nm, elles sont

courtes et en zigzag (Figure 1.36). Cordill et al. [80] ont observé une surcouche d'oxyde à la surface
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(a) Fissuration longue, traversant tout l'échan-
tillon pour un �lm de 8 nm.

(b) Fissuration courtes en zigzag pour un �lm
de 50 nm.

Figure 1.36 � Deux régimes de �ssuration observés par Cordill dans des �lms de titane déposés sur
du polyimide [80].

du �lm et une intercouche des deux matériaux à l'interface entre le titane et le polyimide. Ces deux

couches diminuent la quantité de titane dans le �lm. Les auteurs supposent alors que pour le �lm

mince de 8 nm, la quantité de titane est tellement faible que le comportement de la couche d'oxyde

fragile est prédominant entrainant la formation de �ssures droites et longues. En outre des �ssures

longues et droites ont été rapportées dans une étude de Taylor pour des �lm de titane de 50 nm

après recuit [81]. Les auteurs expliquent le changement de régime de �ssuration après le recuit par

le changement de phase de l'intercouche titane/polyimide. En e�et, avant recuit cette couche est

amorphe et permettrait une bonne adhésion des deux surfaces alors qu'une fois recuite cette couche

est nanocristalline et serait très peu adhérente, entrainant ainsi la formation de �ssures longues.

Cette étude semble donc montrer l'importance de la tenue de l'interface sur la �ssuration du titane.

Pour des �lms de cuivre déposés sur un substrat de Kapton (polyimide) et une intercouche de

chrome de 10 nm, Marx et al. [76] ont observé la même tendance : des �ssures droites et longues pour

un �lm de 50 nm et des �ssures courtes et en zigzag pour des �lms de 100 et 200 nm. Les auteurs

expliquent cette observation par une transition d'un comportement plastique pour les �lms épais à

un comportement fragile pour les �lms minces. Des amincissements du �lm ont été observés dans

les �lms épais et semblent donc justi�er le comportement plastique. Pour le �lm le plus mince, le

comportement de l'intercouche de chrome pourrait devenir dominant et entrainer la formation de

�ssures droites et longues.

Pour des �lms en alliage aluminium cuivre, déposés sur un substrat de Kapton, Macionczyk

[82] a observé un comportement di�érent. Pour des �lms ayant une épaisseur supérieure à 1,5µm,

les �ssures sont longues tandis que pour des �lms ayant une épaisseur inférieure, elles sont courtes.

Ces épaisseurs étant supérieures à celles étudiées précédemment, les observations ne sont donc pas

forcément contradictoires. Macionczyk justi�e ses observations par le changement de comportement

mécanique du �lm, dû à une augmentation de la taille de grains avec l'épaisseur du �lm (e�et

Hall-Petch).
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Pour des �lms très �ns d'une épaisseur inférieure à 50 nm ou des �lms très épais supérieurs à

1,5 µm, il semble que la �ssuration soit droite et traversante, alors que pour des �lms compris entre

50 nm et 1,5 µm, la �ssuration a été observée en zigzag et courte. Dans cette thèse, des épaisseurs

comprises entre 400 nm et 3 µm sont étudiées. Les résultats seront donc comparés à l'étude de

Macionczyk.

Application du modèle de relaxation de contraintes Le modèle de shear lag présenté dans la

partie précédente est utilisé à plusieurs reprises pour calculer la contrainte maximale de cisaillement

à l'interface entre le �lm et le substrat, à partir de l'équation 1.10. Comme pour la déformation

de �ssuration, Men [56] et Cordill [54] observent des tendances di�érentes pour la contrainte de

cisaillement τmax. Pour des �lms de cuivre sur PET [56] variant de 300 à 600 nm, τmax augmente de

110 à 300MPa. Pour des �lms de chrome sur polyimide [54], τmax diminue de 160 à 95MPa. Hu et

al. [55] ont étudié l'évolution de la contrainte de cisaillement en fonction du recuit et observe que

τmax passe de 955 à 1700MPa après recuit. Bien que cette dernière contrainte soit peu réaliste du

point de vue physique, le recuit semble augmenter l'adhésion à l'interface entre le �lm et le substrat

et donc augmenter la contrainte maximale supportée par celle-ci. Il semble donc important d'ajuster

les paramètres de recuit a�n de trouver les propriétés mécaniques optimales.

Remise en question du modèle de relaxation de contraintes Une des conséquences fortes

du modèle de shear lag ne serait cependant pas tout le temps observé. En e�et pour des �lms

métalliques sur substrats souples, le rapport Λmax
Λmin

est souvent très supérieur à 2. Taylor reporte des

valeurs de 16,6 pour des �lms de 500 nm de chrome déposés sur un substrat de 50 µm de polyimide

[83].

Taylor [84] a alors dé�ni un ratio des espacements entre voisins en comparant la longueur

de chaque espacement entre �ssures avec seulement les deux �ssures adjacentes. L'espacement le

plus long est divisé par l'espacement le plus court. Cette analyse permettrait de supprimer les e�ets

d'inhomogénéités dans l'épaisseur du �lm. Pour un �lm d'oxyde d'aluminium déposé sur un substrat

de cuivre, le ratio des espacements voisins permettrait de ramener 96% des données dans le cadre des

hypothèses du shear lag (Figure 1.37a). Cependant pour des �lms métalliques sur substrats souples,

il semble que même ce ratio ne peut être ramené à 2 (Figure 1.37b).

En outre Taylor [83] remet en cause une autre hypothèse du modèle de shear lag : l'interface

entre le �lm et le substrat doit être parallèle à la direction de chargement, ce qui ne semble pas

être le cas pour des �lms métalliques sur substrats souples. Sur la Figure 1.38a, le modèle classique

d'un �lm sur un substrat souple est schématisé. Dans ce modèle, l'interface est parallèle à l'axe du

chargement et la charge de traction peut être transférée au �lm seulement par cisaillement pur à

l'interface. Sur la Figure 1.38b, le cisaillement de l'interface, appliqué sur le �lm seul est modélisé

par une force T , agissant sur les bords inférieurs du �lm. Dans cette con�guration, le �lm �échit en

réponse à la charge T . Sur la Figure 1.38c, le �lm est attaché au substrat avec une interface �échie.

La �exion de ces fragments de �lm est inévitable quand le �lm est chargé par l'interface et dépendra

de la di�érence de module d'Young entre le �lm et le substrat. Dans ce cas de �gure, le transfert de
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(a) Pour un �lm de AlOx/Cu [84]. (b) Pour un �lm de Cr/PET [83].

Figure 1.37 � Évolution de la fréquence en fonction du ratio des espacements voisins.

la charge de traction au �lm pourrait ne plus se faire seulement par un cisaillement pur à l'interface,

complexi�ant ainsi l'analyse.

Figure 1.38 � Limitation du modèle de shear lag. (a) : le modèle classique �lm/substrat ; (b) un
�lm seul chargé selon un bord ; (c) le système avec l'interface �lm/substrat �échie [83].

La �exion des fragments métalliques sur le substrat souple semble être con�rmée par des

mesures AFM, réalisées sur des �lms de chrome déposés sur du PET, déformés en traction à 10%

[83]. Les Figures 1.39a-b-c) montrent les pro�ls AFM du même fragment sur un �lm de 150 nm

d'épaisseur et la Figure 1.39d) d'un fragment sur un �lm de 50 nm. Ces pro�ls montrent la dé�exion

verticale du �lm au bord du fragment quelle que soit l'épaisseur du �lm. Cette dé�exion a une

amplitude d'un tiers de l'épaisseur du �lm pour les deux échantillons.

Au vu de la possible complexité du transfert de la charge de traction au fragment de �lm,

dû à la �exion du �lm dans le substrat, la simulation numérique semble être un outil désigné pour

comprendre les observations expérimentales et donner des limites pratiques quant à l'utilisation de

�lms minces métalliques sur substrats souples.

1.3.3 Étude du cloquage

Modèle de Frank [85] Lorsque le �lm et le substrat ont un coe�cient de Poisson très proche,

la di�érence entre ces deux coe�cients ne permet pas d'expliquer à elle seule la contraction du �lm
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Figure 1.39 � a) Image en niveaux de gris d'un scan AFM d'un �lm de 150 nm de Cr/PET à 10%
de déformation. b) Pro�l 3D du scan AFM. c) Scan de la ligne (C) dans la Figure a). d) Scan d'une
ligne sur un fragment de 50 nm de Cr/PET. [83]

qui engendre l'apparition du �ambement. Frank et al. développent donc un modèle bidimensionnel

de relaxation de contraintes dans un fragment de �lm �ssuré, qui permet ainsi de relier �ssuration

et �ambement [85]. La disparité des déformations élastiques entre le �lm et le substrat, perpendicu-

lairement à la direction de traction, induit une contrainte compressive transverse dans le �lm. Cette

contrainte compressive, induite par la �ssuration et la relaxation de contraintes, est alors su�sante

pour causer le �ambement.

Le modèle de Frank est appuyé par di�érentes études, où des contraintes transverses sont me-

surées in situ par di�raction à rayons X (DRX) dans un synchrotron au cours de la déformation dans

des �lms en traction [81, 86, 76, 87]. La Figure 1.40 compare les courbes de contrainte-déformation

obtenues expérimentalement au modèle décrit par Frank. Cette comparaison semble montrer une

corrélation entre la relaxation de contraintes en traction et la formation d'une contrainte compressive

dans la direction perpendiculaire de traction due au procédé de �ssuration. La formation de cette

compression coïncide avec l'apparition des premières cloques [87].

Évolution du �ambement L'évolution de la densité de cloques suit également les trois mêmes

étapes que la �ssuration : germination, multiplication et saturation [79]. Jin et al. observent que pour

un �lm fragile de chrome sur polyimide ou sur PET, la déformation de �ambement, qui correspond à

la déformation de l'apparition de la première cloque, diminue lorsque l'épaisseur du �lm augmente.

De même l'auteur a observé que l'espacement entre cloques, la taille de la cloque et sa hauteur

augmente avec l'épaisseur du �lm, alors que la déformation de saturation est quant à elle retardée,

d'autant plus que le �lm est épais. L'étendue latérale de la cloque semble augmenter peu avec la

déformation contrairement à sa hauteur. Pour les �lms fragiles et épais, à saturation, toutes les
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Figure 1.40 � Courbes de contrainte-déformation de �lms de tantale de 50, 100 et 200 nm sur un
substrat de polyimide lors d'un essai de traction in situ dans un synchrotron [85].

cloques observées sont �ssurées au sommet et leur pro�l n'est plus sinusoïdal mais pointu (Figure

1.41).

Figure 1.41 � Pro�l des cloques dans des �lms de chrome déposés sur un substrat de PET : pro�l
sinusoïdal dans un �lm de 70 nm à 6,9% de déformation et pro�l pointu dans un �lm de 140 nm à
7,5% de déformation. Adapté de [79].

Deux types de cloques sont observés dans ces �lms de chromes : pour les �lms minces (<150 nm),

des cloques rectangulaires, également appelées cloques tunnels, (Figure 1.42a) et pour les �lm épais

(>150 nm), des demi-cloques triangulaires (Figure 1.42b) [54, 79, 61, 88].

Calcul de l'énergie d'adhésion à l'interface entre le �lm et le substrat Gc Cordill déve-

loppe un modèle bidimensionnel reposant sur le principe de minimisation de l'énergie du système

qui permet de calculer une énergie d'adhésion à l'interface entre un �lm métallique partiellement

délaminé et un substrat �exible [61]. Le système �lm+substrat est étiré selon la direction x avec une

déformation positive. Le �lm et le substrat se déforment de façon élastique et le �lm ne contient pas
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(a) Cloque rectangulaire dans un �lm de 50 nm. (b) Cloque triangulaire dans un �lm de 500 nm.

Figure 1.42 � Les deux types de cloques observés dans des �lms de chrome déposés sur un substrat
de PET [54].

de contrainte résiduelle. Dans la direction transverse à l'étirement, une déformation de compression,

due au coe�cient de poisson du substrat, apparait. Les cloques de �ambement sont analysées comme

des poutres d'Euler, c'est-à-dire des poutres encastrées à leurs deux extrémités.

L'énergie potentielle totale est alors dé�nie comme étant la somme de l'énergie de déformation

en �exion, de l'énergie de déformation dans la partie non �ambée (encore adhérente au substrat) et

de l'énergie d'adhésion. En considérant l'état d'équilibre, une énergie d'adhésion critique est dé�nie.

Pour la calculer, l'épaisseur du �lm ef , la hauteur de la cloque h et sa demi-largeur b sont tracés

avec
√
h/ef en fonction de b/ef avec l'Équation 1.20, utilisant α comme paramètres d'ajustement.√

h

ef
= (2α)1/4(b/ef )

[
1 +

√
1 + (3/4)α(b/ef )4

]1/4

. (1.20)

Le paramètre α est ensuite déterminé grâce à la géométrie de la cloque mesurée expérimentalement.

Pour �nir, l'énergie d'adhésion Gc est calculée avec α = 0, 657
(
Gc/efE

′
f

)
et E′f = Ef/(1− ν2

f ).

Figure 1.43 � Schéma du modèle de Cordill (adapté de [61]).

Ce modèle est valide en début de déformation, pour des cloques qui n'ont pas traversé la
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bande de �lm entre deux �ssures et qui n'ont pas �ssuré au sommet. Plusieurs études ont appliqué

ce modèle pour calculer l'énergie d'adhésion à l'interface �lm/substrat et ont montré que l'énergie

d'adhésion entre un �lm métallique et un substrat souple est de l'ordre de grandeur de la dizaine de

J.m-2. Pour une interface chrome/polyimide une adhésion Gc=4,5 J.m-2 est calculée [61], et pour du

chrome/PET, il a été calculé Gc=9,4 J.m-2 [88]. Cette dernière valeur est comparable à celle obtenue

par le modèle de �ambement spontanée de Hutchinson & Suo [48], détaillé au chapitre 4, qui permet

de calculer un Gc HS=8,8 J.m-2 très proche de celui calculé par le modèle de Cordill.

Lorsque ce genre de modèle est utilisé pour calculer une adhésion interfaciale, il est important

de savoir quelle interface se rompt. En e�et des coupes réalisées avec une sonde ionique focalisée,

communément appelée FIB (Focused Ion Beam), dans des �lms de chrome/PET révèlent qu'un

délaminage est possible dans le substrat de polymère (Figure 1.44a), voire un double délaminage

(dans le carré rouge de la Figure 1.44b), pour des grosses cloques de �ambement. L'adhésion calculée

n'est alors pas celle de l'interface �lm/substrat [88].

(a) Délaminage PET/PET. (b) Double délaminage.

Figure 1.44 � Coupes FIB sous des cloques dans un �lm de Cr/PET [88].

Le modèle de Cordill est un modèle bidimensionnel ne permettant pas de prendre en compte

les champs de contraintes complexes et les états de déformation présents dans le �lm lors d'un

essai en traction uniaxiale. En outre la mixité modale n'est pas prise en compte dans ce modèle,

or il sera montré dans le chapitre 4 que c'est grâce à cette mixité que la cloque ne se propage pas

in�niment. Des approches 3D par éléments �nis ont donc été proposées a�n de prendre en compte

les e�ets ci-dessus [62, 89]. Ces modèles utilisent des éléments de zones cohésives à l'interface entre

le �lm et le substrat, qui permettent de modéliser le délaminage, via la propagation d'une �ssure,

en prenant en compte la mixité modale. Les éléments de zone cohésive sont détaillés dans la partie

suivante de ce chapitre. Des études paramétriques, réalisées par Toth [62] et Von der Sluis [90],

permettent d'identi�er l'énergie d'adhésion en ajustant la forme de la cloque de délaminage obtenue

par simulation à celle observée expérimentalement. Ainsi pour un système chrome/polyimide, le taux

de restitution d'énergie de l'interface en mode I est de 4,0 Nm/m2 et de 8,0 Nm/m2 en mode II.

La contrainte maximale supportée par l'interface est de 80MPa. Ces valeurs sont en accord avec les

valeurs obtenues avec les modèles de Cordill ou d'Hutchinson.

Dans cette thèse, nous nous inspirerons de ces dernières approches pour déterminer l'énergie

d'adhésion entre le �lm et le substrat.
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1.3.4 Étude de �abilité de �lms Ag NP déposés par jet d'encre

Les études précédentes testent principalement des �lms déposés par évaporation ou pulvéri-

sation, les �lms imprimés restent moins étudiés mécaniquement. Cependant les �lms composés de

nanoparticules (NP) d'argent sont une bonne alternative aux dépôts sous vide. Joo [91] a démontré

que l'adhésion des �lms composés de NP d'argent est dû à des forces de Van der Walls entre le �lm

et le substrat. Ces forces dépendent de la dureté du substrat : moins le substrat est dur et plus

l'adhésion est importante.

Les �ssures dans les �lms de NP d'argent déposés sur des substrats de polyimide se développent

au niveau des joins de grains, de façon intergranulaire [47]. Dans cette même étude, Kim a observé

que pour un recuit à 150 °C pendant 30min, la déformation de �ssuration, la plus élevée mesurée,

a été atteinte pour 6,6% de déformation. Ces déformations à �ssuration ont été mesurées par des

essais de traction couplés à des mesures électriques. Pour des températures de recuit plus élevées

et des temps plus longs, l'auteur a observé que la déformation de �ssuration diminue en raison de

grains plus gros et de porosités plus importantes. La déformation de �ssuration de ces �lms de NP

d'argent reste tout de même inférieure à celles obtenues pour des �lms déposés par évaporation,

qui est autour des 10-15% de déformation. Les auteurs attribuent cela à la structure granulaire et

poreuse des �lms de nanoparticules par rapport aux �lms déposés par évaporation.

Des mesures d'adhésion interfaciale ont été réalisées par Lee pour des �lms de NP d'argent

déposés sur une plaquette de silicium grâce à des essais Double Cantilever Beam (DCB) [92]. L'éner-

gie d'adhésion calculée est comprise entre 4 et 6,5 J.m-2. Ces valeurs sont comparables aux valeurs

mesurées précédemment pour des �lms métalliques sur substrat souple par le modèle de Cordill.

Lee [92] a également étudié les e�ets du recuit sur l'énergie de rupture à l'interface. La co-

quille organique, qui entoure les nanoparticules a�n d'éviter leur agglomération, fond lors du recuit

et semble ségréguer à l'interface entre le �lm et substrat. Cette couche organique à l'interface ren-

forcerait alors l'adhésion par un mécanisme de pontage. L'auteur suppose donc qu'il existe une

température de recuit optimale qui permet de maximiser l'énergie de rupture. En e�et, si le recuit

n'est pas su�sant, la coquille organique resterait alors sur les nanoparticules, diminuant la conduc-

tivité du �lm et si le recuit est trop important, la coquille organique serait complètement détruite

(Figure 1.45).

Lee [93] montre que les �lms de NP d'argent peuvent être renforcés à l'aide de nano�ls d'argent,

ayant une longueur de 90µm. L'utilisation du même matériau pour les nanoparticules et pour les

nanotubes engendre des phénomènes de di�usion et de croissance de grains lors du recuit. Ceci

permet d'obtenir un matériau bien homogène, ayant une plus importante déformation de �ssuration

et une plus faible résistivité électrique.

1.4 Modélisation de la rupture

A�n de comprendre les phénomènes présentés précédemment, des simulations par éléments

�nis seront réalisées sur le logiciel de calcul ABAQUS. La �ssuration et le délaminage étant des
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Figure 1.45 � Mécanisme de pontage qui permet d'augmenter l'adhésion interfaciale [92].
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phénomènes de rupture, il est important de pouvoir les modéliser correctement. Dans un premier

temps, le choix des modèles de zones cohésives, utilisés dans ce travail, est justi�ée. Ensuite ces

modèles de zones cohésives sont détaillés. Cette partie s'inspire de la bibliographie sur les zones

cohésives de la thèse de Pons [94] et de la documentation ABAQUS [95].

1.4.1 Choix des modèles de zones cohésives

Les modèles de zones cohésives sont choisis pour décrire la �ssuration du �lm et le délaminage

de l'interface. Ces modèles de zone cohésive correspondent à une approche locale, qui permet d'ana-

lyser le champ de contraintes autour d'une �ssure en tenant compte du mécanisme de dégradation

intervenant en pointe de �ssure. Les descriptions cohésives sont adoptées car elles � miment � méca-

niquement le mécanisme sous-jacent de l'amorçage et de la propagation d'une �ssure, et permettent

d'incorporer une longueur caractéristique. Ainsi des e�ets géométriques, tels que l'épaisseur absolue

du �lm et du substrat, peuvent être pris en compte. Ces approches locales utilisent cependant des

méthodes plus � lourdes � numériquement, en raison des maillages �ns nécessaires au voisinage de

la �ssure.

1.4.2 Bases des modèles de zones cohésives

Les modèles de zones cohésives permettent donc de décrire localement le processus de �ssu-

ration, aussi bien l'amorçage que la propagation. La mécanique de la �ssuration est souvent utilisée

pour décrire ces modèles, notamment dans l'implémentation du modèle générique par Camanho [96]

dans le logiciel de calcul par éléments �nis ABAQUS. Ces modèles utilisent une loi adoucissante qui

décrit la �ssuration du matériau lorsque celui-ci a atteint un seuil critique.

Barenblatt [97] fut le premier à proposer le modèle de zones cohésives, pour remédier à la

singularité en fond d'entaille. Pour des matériaux quasi-fragiles, il introduit une zone de transition,

appelée zone de �ssuration, en pointe de �ssure entre la zone rompue et la zone intègre (Figure 1.46).

Au cours des dernières décennies, plusieurs modèles de zones cohésives ont été développés, notam-

ment par Dugdale [98] ou Tvergaard [99] pour des processus de rupture ductile dans des matériaux

élastoplastiques, mais également par Xu et Needlemenan [100] pour des processus de rupture fragile.

Surface
libre Interface

intègre

Zone de 
fissuration

σ.n=0 σ.n=T(δ)

δ

T

Figure 1.46 � Modèle de zone cohésive.
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1.4.3 Description de la loi de traction-séparation

Le procédé de rupture d'un élément cohésif est décrit par une loi de traction-séparation (Fi-

gure 1.47), qui permet de décrire l'interaction entre les deux faces de la zone de �ssuration (Fi-

gure 1.46). La contrainte de traction à l'interface T̄ dépend du vecteur de séparation δ̄, qui correspond

à l'ouverture relative des deux faces. Les vecteurs de traction et d'ouverture peuvent être séparés en

une composante normale (i = n), qui correspond à un mode d'ouverture en traction (mode I) et une

composante tangentielle (i = t), pour un mode d'ouverture en cisaillement (mode II) (Figure 1.47).

Contrainte T

GIcGIIc

Déplacement δ
Mode I

Déplacement δ 
Mode II

Tn,max

Tt,max

δn,max

δt,max

Gc

Critère d'amorçage
de la décohésion

Critère de rupture
δeq,max

Teq,max

Figure 1.47 � Loi de traction-séparation.

Loi bilinéaire Parmi les di�érentes lois de traction-séparation existantes, une loi bilinéaire est

utilisée dans cette étude (Figure 1.48), quel que soit le mode d'ouverture.

Dans une première partie, la traction Ti , avec i = n ou t, augmente linéairement avec l'ouver-

ture δi entre les deux faces selon une pente de paramètreKi, appelé la rigidité initiale de chargement.

Dans cette partie, l'élément cohésif est encore intègre.

La traction atteint ensuite Ti,max la contrainte critique en traction ou en cisaillement de

l'élément. Cette traction correspond à δi,0 l'ouverture à l'amorçage de la décohésion δi,0. L'élément

cohésif commence alors à s'endommager.

Dans la seconde partie, la traction diminue linéairement avec le déplacement, simulant ainsi

une perte de raideur et une décohésion progressive de l'élément. Une variable D est introduite a�n

de décrire cette phase. En cas de décharge, l'endommagement est irréversible.

Finalement la contrainte devient nulle pour δi = δi,max, l'ouverture critique lorsque l'élément

est complètement cassé. À partir de cet instant, la �ssure s'est ouverte.

La loi de traction-séparation linéaire peut donc être décrite par l'Équation 1.21 ci-dessous :

Ti =


Kiδi, δi ≤ δi,0,

Ki(1−D)δi, δi,0 ≤ δi ≤ δi,max,

0, δi,max ≤ δi.

(1.21)

L'énergie de séparation par unité de surface, fournie à un élément pour propager la �ssure,
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T

Gi,c

δ

Ti,max

δi,maxδi,0

K
(1-D)K

Figure 1.48 � Loi cohésive bilinéaire.

correspond au taux de restitution d'énergie critique Gi,c. Cette grandeur est égale à l'aire sous la

courbe de traction-séparation. Dans cette loi bilinéaire, le taux de restitution critique Gi,c est donc

relié à la contrainte critique Ti,max et à l'ouverture critique δi,max par l'Équation suivante 1.22 :

Gi,c =
1

2
Ti,maxδi,max (1.22)

Pour identi�er intégralement une loi cohésive bilinéaire, deux paramètres doivent être dé�nis

parmi Gi,c, Ti,max et δi,c et ce pour chacun des modes d'ouverture.

Choix de la rigidité de chargement initial Ki Il est nécessaire de choisir correctement la

rigidité de chargement initiale Ki, a�n que celle-ci n'altère pas les propriétés élastiques e�ectives

de la structure simulée. Avant l'endommagement des éléments cohésifs, la rigidité est doit être

su�samment grande a�n d'assurer la continuité des déplacements au voisinage de la zone cohésive.

De plus, la rigiditéKi doit être dé�nie de façon à véri�er que l'ouverture à l'amorçage de la décohésion

δi,0 soit négligeable devant δi,max l'ouverture critique.

D'après les bonnes pratiques permettant de véri�er les conditions précédentes, le critère utilisé

pour dé�nir la rigidité Ki est le suivant : la partie linéaire croissante doit être négligeable devant la

partie décroissante. Ainsi la rigidité Ki peut être dé�nie par l'Équation suivante 1.23 :

Ki = x
T 2
i,max

2Gc
, (1.23)

avec x un coe�cient sans unité de l'ordre de grandeur de la centaine.

Détermination de la variable D La variable D, caractéristique de la partie descendante de la

loi cohésive est décrite par l'Équation 1.24 suivante :

D =


0, δi ≤ δi,0,
δi,max(δi−δi,0)
δi(δi,max−δi,0) , δi,0 ≤ δi ≤ δi,max,

1 δi,max ≤ δi.

(1.24)

Cette variable varie donc entre 0 et 1. Les éléments pour lesquels D est compris entre 0 et 1 sont
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appelés la � process zone �. Lorsque la variable D est nulle, l'élément est intègre, mais lorsque D

atteint 1, il est complètement rompu et la traction est considérée comme nulle sur les deux faces

ouvertes.

Chargement mixte La loi bilinéaire ci-dessus est décrite pour une direction normale ou tangen-

tielle. En mode I, seuls les composantes Tn et δn sont présentes alors qu'en mode II, ce sont les

composantes Tt et δt. Lorsque le chargement est mixte entre les directions normales et tangentielles,

une ouverture e�ective δeq et une contrainte e�ective Teq sont dé�nies à partir des ouvertures et des

contraintes normales et tangentielles, par les Équations 1.25 et 1.26.

Teq =
√
T 2
n + T 2

t . (1.25)

δeq =

√
〈δn〉2 + δ2

t . (1.26)

Le crochet de Macaulay 〈.〉 représente la partie positive d'un nombre. Un état purement en com-

pression n'induit donc pas d'endommagement, puisque le crochet de Macaulay est égal à 0.

1.4.4 Critère d'amorçage de l'endommagement

L'endommagement d'un élément cohésif s'initie lorsque le critère d'amorçage de l'endomma-

gement est satisfait par la contrainte ou la déformation. Plusieurs critères d'amorçage existent.

Les premiers critères sont les critères de contraintes ou de déformations maximales (MAXS

ou MAXE). Pour le critère MAXS, l'endommagement de l'élément cohésif s'amorce si le rapport

maximal de la contrainte sur la contrainte critique, en normal ou en tangentiel, atteint 1. Ce cri-

tère se traduit par l'Équation 1.27. De même, le critère MAXE est dé�ni pour la déformation par

l'Équation 1.28.

max

{
〈Tn〉
Tn,max

;
Tt

Tt,max

}
= 1. (1.27)

max

{
〈εn〉
εn,max

;
εt

εt,max

}
= 1. (1.28)

Les déformations εn,max et εt,max correspondent aux déformations lorsque la contrainte de décohésion

Ti,max est atteinte, respectivement dans les directions normale et tangentielle.

Les seconds critères sont des critères quadratiques en contrainte ou en déformation (QUADS,

QUADE). Pour le critère QUADS, l'endommagement s'amorce lorsqu'une fonction quadratique dé-

pendant du rapport de la contrainte sur la contrainte critique atteint 1 et est décrit par l'Équa-

tion 1.29. Le critère QUADE en déformation est décrit par l'Équation 1.30.

(
〈Tn〉
Tn,max

)2

+

(
Tt

Tt,max

)2

= 1. (1.29)
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(
〈εn〉
εn,max

)2

+

(
εt

εt,max

)2

= 1. (1.30)

1.4.5 Critère de rupture

Un critère de rupture permet d'identi�er l'instant de l'ouverture de la �ssure localement. Deux

critères existent : le critère de rupture en déplacement et le critère de rupture énergétique.

Critère en déplacement Le critère en déplacement considère un élément cohésif rompu, lorsque

l'ouverture entre les deux faces ouvertes atteint l'ouverture critique δmax. Plus exactement, le cri-

tère est satisfait quand l'ouverture équivalente δeq atteint l'ouverture critique équivalente δeq,max
(Équation 1.31).

δeq = δeq,max (1.31)

Critère en énergie Le critère énergétique considère un élément cohésif rompu lorsque le taux de

restitution d'énergie de l'élément, c'est-à-dire l'aire sous la courbe de traction-séparation, atteint le

taux de restitution de l'énergie critique Gi,c. Selon le mode d'ouverture I ou II, le critère en énergie

est dé�ni par l'Équation 1.22. La condition d'apparition d'une �ssure localement en mode mixte

s'écrit

Gc(Ψ) =
1

2
Teq,maxδeq,max, (1.32)

où Gc(Ψ) est dé�nie par l'Équation 1.8. L'angle de mixité modale normalisé Ψ∗ est dé�ni sous

ABAQUS par

Ψ∗ =
2

π
tan−1(

Tt
Tn

) =
2

π
Ψ. (1.33)

Alors que l'angle de mixité modale Ψ varie entre 0 ° et 90 °, l'angle normalisé Ψ∗ varie entre 0 et 1.

Les deux relations 1.32 et 1.33 permettent ainsi de dé�nir la dépendance de l'énergie de séparation

à la mixité modale.

Dans ce travail, la confrontation des simulations aux résultats expérimentaux permettra de

déterminer les paramètres de zone cohésive rendant correctement compte de la réalité. Ainsi l'énergie

d'adhésion et la contrainte de traction en mode I de l'interface �lm-substrat seront identi�ées.
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Conclusions

Ce chapitre permet de présenter le domaine de l'électronique �exible ainsi que les principaux

modèles mécaniques utilisés au cours de la thèse. Il permet également de faire un bilan des études

qui existent sur l'endommagement de �lms minces métalliques sur substrats souples.

Pour permettre de retarder l'endommagement, par �ssuration ou délaminage, d'un �lm métal-

lique sur un substrat souple, il faut en général augmenter l'adhésion entre le �lm et le substrat. Cela

peut passer par l'insertion d'une intercouche à l'interface entre le �lm et le substrat, qui va générer

des liaisons plus fortes avec le substrat, par un pré-traitement du substrat ou par un recuit optimal

de la couche. L'épaisseur de la couche déposée joue également un rôle majeur sur la déformabilité

mais également sur le régime de �ssuration. Pour des �lms très �ns d'une épaisseur inférieure à 50 nm

ou des �lms très épais supérieurs à 1,5µm, il semble que la �ssuration soit droite et traversante.

Cette �ssuration est dramatique pour l'interconnexion puisqu'elle coupe le circuit électrique de façon

permanente. Pour des �lms compris entre 50 nm et 1,5µm, la �ssuration a été observée en zigzag et

courte. Cette �ssuration reste acceptable puisque elle crée des chemins de percolation dans le �lm,

permettant encore le passage du courant électrique.

Les études sur le �ambement par délaminage montrent que les cloques de délaminage sont un

bon moyen de quanti�er l'énergie d'adhésion à l'interface entre le �lm et le substrat, qui est une

valeur cruciale pour la �abilité de l'interconnexion.

Bien que des modèles bidimensionnels existent pour décrire la �ssuration et le �ambement,

il semble utile de développer des modèles éléments �nis qui permettent de prendre en compte les

di�érents mécanismes, parfois complexes, de ces phénomènes.

Les études sur les �lms imprimés restent encore bien moins nombreuses que celles sur les �lms

déposés par évaporation ou pulvérisation. Il est donc intéressant d'étudier l'in�uence de l'épais-

seur d'un �lm imprimé sur la �ssuration et le �ambement, mais également d'étudier les cloques de

délaminage pour déterminer une énergie d'adhésion.
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Ce chapitre présente les di�érentes méthodes de caractérisation développées au cours de la

thèse pour étudier les mécanismes d'endommagement par déformation des �lms métalliques déposés

sur substrats souples. Ces mécanismes sont la �ssuration et le �ambement.

Durant leur utilisation, les composants sur substrats souples sont amenés à �échir. La �exion

d'une coque engendre des contraintes de traction sur la partie convexe, au-dessus de la �bre neutre

et des contraintes de compression sur la partie concave, en-dessous de la �bre neutre. Lorsqu'un

bicouche, composé d'un �lm déposé sur un substrat, est �échi, le �lm, qui se trouve dans la partie

convexe, est soumis à une traction homogène dans son épaisseur selon les deux directions principales.

Il est possible de relier la déformation imposée en traction à un ensemble �lm/substrat au rayon

de courbure imposé à l'ensemble en �exion. En raison de la souplesse des échantillons sur substrats

�exibles, les essais de traction sont plus faciles à mettre en place que les essais de �exions. Ils sont

donc choisis pour étudier les principaux mécanismes d'endommagement des �lms minces métalliques

sur substrats souples, à savoir la �ssuration et le �ambement par délaminage.

La première étude de ce chapitre identi�e les propriétés mécaniques du substrat, détermi-

nées grâce à des essais de traction couplés à des mesures de champ de déformation par corrélation

d'images. La fabrication des échantillons constitués d'un �lm de nanoparticules d'argent déposé sur

un substrat souple de Kapton, un polyimide (PI), ainsi que le plan expérimental sont ensuite décrits.

Les paragraphes suivants présentent les méthodes développées pour étudier la �abilité mécanique de

ces �lms métalliques, à savoir :

� Une méthode d'analyse d'images, enregistrées sous microscope optique pendant les essais

de traction, pour étudier la �ssuration ;

� Une méthode de suivi des cloques de délaminage, obtenues grâce à des pro�ls 2,5D (z(x, y))

des �lms, mesurés par interférométrie optique au cours des essais de traction.
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2.1 Étude du substrat

Au cours de cette thèse, le substrat sur lequel sont déposés les �lms métalliques est le Kapton

HN. Ce polyimide est un polymère robuste, capable de supporter des températures allant jusqu'à

350 °C sans modi�er son état solide. En e�et sa température de transition vitreuse (Tg) est comprise

entre 360 °C et 410 °C. Ces températures sont élevées comparées à la Tg des polymères fréquemment

utilisés, qui sont généralement inférieures à 150 °C. En comparaison la température de transition

vitreuse du PET est de 70 °C. Di�érentes épaisseurs de Kapton sont disponibles à savoir 25, 75 et

125µm.

L'objectif de la thèse étant de caractériser les endommagements au cours de la déformation, la

caractérisation du substrat, ainsi que les observations du comportement du �lm d'argent, vont être

des données de base pour étudier et analyser la réponse en traction du �lm sur son substrat. Pour

caractériser le comportement mécanique du substrat, des essais de traction couplés à des mesures

de champs de déformation par corrélations d'images sont réalisés sur un substrat de Kapton de

75 µm d'épaisseur. D'après les données du fabricant [101], l'épaisseur du Kapton n'in�uence pas les

propriétés mécaniques de celui-ci.

2.1.1 Méthode de la corrélation d'images

La corrélation d'images est une méthode optique qui permet de mesurer le champ de dé-

placement et de déduire le champ de déformation entre deux images. Contrairement aux mesures

traditionnelles par extensomètre ou jauge de déformation, qui ne donnent qu'une valeur moyenne

de la déformation de l'échantillon, la corrélation d'images permet de mesurer le champ de déplace-

ment complet à la surface d'un échantillon. Développé dans les années 1980, par Sutton et al. [102],

cette technique s'est rapidement répandue grâce à l'appareil photo numérique mais également grâce

à l'amélioration des processeurs de calcul, qui ont permis de réduire le temps de calcul inhérent à

cette méthode. Pour une description détaillée de cette méthode, le lecteur peut se référer au livre de

Grediac et al. [103].

Le principe de cette technique, illustré sur la Figure 2.1, est de comparer deux images acquises

à deux niveaux de déformation a�n d'estimer le champ de déplacement de la surface déformée. Le

but est d'identi�er le motif de pixels le plus similaire à celui de l'image de référence dans l'image

déformée.

La première étape consiste à dé�nir une ROI (Region of Interest) qui correspond à la partie

de l'image étudiée. Les motifs de pixels, appelés ZOI (Zone of Interest), sont ensuite dé�nis par leur

taille et leur espacement. L'identi�cation d'une ZOI entre l'image de référence et l'image déformée est

réalisée par maximisation du coe�cient de corrélation. Les déplacements de chaque ZOI sont ainsi

déterminés, puis le champ de déformation est calculé à partir du gradient du champ de déplacement.

Le succès de la corrélation d'images repose donc sur l'identi�cation et le suivi des ZOI. Pour

cela des mouchetis présents à la surface de l'échantillon permettent d'avoir des ZOI uniques et

traçables. Ces mouchetis peuvent être naturels ou arti�ciels. Si le mouchetis est arti�ciel, il peut
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être réalisé à la surface de l'échantillon à l'aide d'un dépôt de peinture ou de poudre de tonner par

exemple.

Au cours de cette thèse, le logiciel de corrélation Correli STC® [104] est utilisé.

Figure 2.1 � Principe de la corrélation d'images.

2.1.2 Essais de traction

Dans cette partie, les essais de traction sont décrits de manière détaillée. Tout d'abord la fabri-

cation des éprouvettes et du mouchetis est présentée. Ensuite des résultats préliminaires montrent

l'in�uence de la feuille de Kapton et de la direction de traction. Pour �nir les paramètres des tests

de traction et les courbes de contrainte-déformation obtenues sont exposés.

2.1.2.1 Éprouvettes

A�n d'assurer une meilleure répétabilité des tests, les éprouvettes de traction sont découpées

en forme d'haltère avec une machine de découpe automatique au cutteur dans des feuilles A4 de

Kapton. La Figure 2.2 donne les dimensions en millimètres d'une éprouvette de traction. La longueur

utile des éprouvettes est de 50mm et la largeur de 5mm. Des talons d'aluminium de 1mm d'épaisseur

sont collés aux extrémités de l'éprouvette sur les deux faces pour éviter aux mors crantés de la platine

d'endommager le substrat de Kapton.

Figure 2.2 � Éprouvette de traction (dimensions en mm).

Le mouchetis utilisé pour la corrélation d'images est réalisé grâce à une bombe de peinture

gris métallisé. Un exemple de mouchetis est donné sur la Figure 2.3. L'histogramme de l'intensité

du mouchetis, donné sur la Figure 2.4, couvre une large gamme du spectre des niveaux de gris. Ce

mouchetis devrait donc permettre d'obtenir de bons résultats de corrélation. En e�et plus la gamme
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des niveaux de gris est importante et plus les ZOI seront di�érentes les unes des autres et donc

facilement traçables. Il faut absolument éviter les images binaires.

Figure 2.3 � Mouchetis sur une éprouvette
de traction.

Figure 2.4 � Histogramme du mouchetis.

2.1.2.2 Tests préliminaires

Avant de réaliser les essais de corrélation d'images, des tests de traction sont réalisés sur une

machine de traction MTS avec un capteur de force de 250N à une vitesse de déformation de 10-3 s-1.

Ces tests montrent une in�uence de la feuille de Kapton sur la courbe force-déplacement (Figure 2.5)

mais également l'in�uence du sens de découpe, c'est-à-dire la direction le long de laquelle l'éprouvette

est extraite. Les sens de découpe sont illustrés sur la Figure 2.6. À une déformation donnée, la force

exercée sur une éprouvette découpée dans le sens parallèle à la longueur de la feuille de Kapton

est supérieure à la force exercée sur une éprouvette découpée dans le sens perpendiculaire. Cette

di�érence pourrait venir du laminage des feuilles de Kapton au cours de leur élaboration, qui ici

serait e�ectué dans le sens parallèle.

Il est donc important d'utiliser la même feuille de Kapton ainsi que le même sens de découpe

des éprouvettes pour pouvoir comparer les tests entre eux.

Figure 2.5 � Courbes force-déplacement pour deux feuilles de Kapton.
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Figure 2.6 � Courbes force-déplacement pour deux sens de traction sur la même feuille de Kapton.

2.1.2.3 Paramètres du test et de la corrélation

Les tests de traction, couplés à la corrélation d'images, sont réalisés sur une machine de traction

Tinius Olsen avec une cellule de force de 5 kN. Quatre vitesses de déformation sont testées deux fois

chacune : 10-1, 10-2, 10-3, 10-4 s-1. Pour réaliser l'acquisition d'images, une caméra de 25 Mégapixels

est utilisée. En fonction de la vitesse de déformation, di�érents intervalles de temps entre l'acquisition

de 2 images sont utilisés pour la caméra (Tableau 2.1).

Pour e�ectuer la corrélation d'images, un set d'images est sélectionné à partir de l'ensemble

des images acquises durant le test, a�n de limiter le temps de calcul. La corrélation est réalisée avec

des ZOI de 16×16 pixels, espacées de 16 pixels, et les calculs de corrélation sont réalisés d'une image

à l'autre.

Vitesse de déformation (s-1) 10-1 10-2 10-3 10-4

Intervalle de temps entre 2 images (s) 0,25 0,3 1 4

Tableau 2.1 � Paramètres du test.

2.1.2.4 Courbes contrainte-déformation

La Figure 2.7 montre l'in�uence de la vitesse de déformation sur la courbe de la contrainte

nominale (σn = F
S0
, avec S0 la surface initiale) en fonction de la déformation nominale (εn = ∆l

L0
, avec

L0 la longueur utile initiale) obtenue par corrélation d'images. Lorsque la vitesse de déformation

augmente, la limite élastique σy augmente. La partie plastique quant à elle apparait insensible à ce

paramètre.

En e�et le rapport Tamb
Tg

est environ égal à 0,5 car Tg = 350 °C = 350 + 273 = 623K et

Tamb ≈ 300K. Ce rapport de 0,5 indique le début de la gamme de température pour laquelle les

e�ets de vitesses de déformation et de températures apparaissent sur les courbes de contrainte-

déformation. Ici ils sont modestes pour le substrat à l'étude.
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Le croisement de la contrainte pour les essais réalisés à la vitesse de 10-1 s-1avec celle pour

ceux à 10-2 s-1 à 45% de déformation pourrait s'expliquer par un adoucissement thermique, lié à des

e�ets d'auto-échau�ement des chaines du Kapton pendant les essais de traction à une forte vitesse

de déformation. La courbe contrainte-déformation varie cependant peu avec la vitesse. Dans la suite,

les vitesses de déformation utilisées étant faibles, les e�ets viscoplastiques du Kapton seront donc

négligés. La courbe contrainte-déformation du Kapton, acquise à une vitesse de 10-4 s-1, est ensuite

utilisée dans les simulations pour modéliser le comportement élastoplastique du substrat.

Figure 2.7 � Courbe contrainte-déformation pour di�érentes vitesses de déformation.

2.1.3 Détermination des propriétés mécaniques

La limite d'élasticité σy est égale à 50MPa et est dé�nie comme étant la valeur de contrainte

pour laquelle un changement de pente de la loi de comportement est observé. La limite d'élasticité

est la contrainte à partir de laquelle le comportement devient plastique ; il n'est plus réversible.

Pour déterminer le module d'Young du Kapton, une régression linéaire est réalisée sur la

courbe contrainte-déformation obtenue par corrélation d'images dans le domaine élastique. Un mo-

dule d'Young de 3,04±0,41GPa est mesuré avec un coe�cient de corrélation de 0,995.

Le coe�cient de Poisson est calculé à partir de l'Équation 2.1 ci-dessous et des mesures des

déformations axiale ε11 et transverse ε22 dans le domaine élastique.

ν = −ε22

ε11
. (2.1)

Un coe�cient de Poisson moyen de 0,28±0,04 est calculé. La contrainte à rupture σmax ainsi

que la déformation à rupture εmax valent respectivement 239MPa et 68,8%. Les paramètres mé-

caniques déterminés expérimentalement par corrélation d'images sont comparables aux paramètres

donnés par le fabricant du Kapton [101] comme le montre le Tableau 2.2.
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Paramètres mesurés Paramètres fabricants

E (GPa) 3,04 ± 0,41 2,5
ν 0,28 ± 0,04 0,34

σmax (MPa) 239 ± 12,1 231
εmax (%) 68,8 ± 5,3 72

Tableau 2.2 � Paramètres mécaniques du Kapton.

Ces essais de traction couplés à des calculs de corrélation d'images ont permis de déterminer le

comportement mécanique du substrat de Kapton, qui sera utilisé lors de la modélisation de l'ensemble

�lm+substrat.

2.2 Fabrication des échantillons

Durant cette thèse, des échantillons composés d'un �lm de nanoparticules d'argent déposé

sur un substrat de Kapton sont étudiés. Deux types d'impression sont testés : l'impression par jet

d'encre et l'impression par sérigraphie. Dans une première partie, la fabrication des échantillons par

impression par jet d'encre, ainsi que la détermination des propriétés du �lm d'argent sont décrites.

Le plan expérimental testé est également présenté dans ce paragraphe. Dans une seconde partie,

la fabrication des échantillons e�ectuée par le LITEN sur la plateforme PICTIC par impression

sérigraphie est présentée.

2.2.1 Impression par jet d'encre

Dans ce paragraphe, la fabrication des échantillons composés d'un �lm d'argent imprimé par

jet d'encre est décrite ; à savoir l'encre utilisée, les paramètres d'impression puis les propriétés du

�lm d'argent. Pour �nir les éprouvettes de traction ainsi que le plan expérimental sont présentés.

2.2.1.1 Description de l'encre utilisée

Pour imprimer les �lms d'argent, l'encre EMD5603 est utilisée. Cette encre, commercialisée par

SunChemical, contient 20% massique de nanoparticules (NP) d'argent ayant un diamètre, annoncé

par le fabricant de 70 nm. Les nanoparticules sont entourées de PVP, également appelé povidone, un

polymère organique, a�n de prévenir l'agglomération de celles-ci. Cette encre a été utilisée lors d'une

précédente thèse, réalisée par Sette, au CEA [4]. L'encre SunChemical a été choisie pour di�érentes

raisons : son coût abordable de 1000¿ pour 100ml, sa stabilité dans le temps et la non-toxicité du

solvant composé d'éthanol et d'éthylène glycol.

Les propriétés physiques de l'encre ont été mesurées au cours de la thèse de Sette [4]. Des images

MEB de la surface d'une couche d'encre déposée sur un substrat de silicium, séchée 20minutes à

60 °C (Figure 2.8), permettent de mesurer précisément la taille des nanoparticules de l'encre. Le

séchage ne modi�e pas la taille des NP. La répartition de la taille des nanoparticules est donnée

sur la Figure 2.9. Celle-ci suit une loi gaussienne avec une taille moyenne de 32µm et un écart type
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de 14 nm. La taille moyenne mesurée est la moitié de celle fournie par le fabricant. La tension de

surface de l'encre ainsi que sa viscosité valent respectivement 24± 8mJ.m-2 et 13,5mPa.s. La tension

de surface est mesurée avec la méthode de la goutte pendante, qui consiste à déterminer une énergie

de surface à partir de la forme d'une goutte pendante en équilibre. Cette mesure est réalisée grâce

à un goniomètre OCA Dataphysics sur une goutte de 5 µl. La viscosité quant à elle est mesurée à

l'aide d'un rhéomètre Anton Paar Physica MCR 301 à 25 °C et à 1000 s-1.

A�n d'éviter le bouchage des buses, les nanoparticules doivent être dix fois plus petites que le

diamètre des buses, qui mesurent 2 µm de côté. L'encre est donc �ltrée avec des �ltres de polytétra-

�uoroéthylène (PTFE), ayant des pores de 200 nm, avant de remplir la cartouche.

Figure 2.8 � Observation MEB d'une sur-
face de l'encre EMD5603, séchée 20min à
60 °C [4].

Figure 2.9 � Répartition de la taille des na-
noparticules [4].

2.2.1.2 Description des paramètres d'impression

L'impression des �lms d'argent étant réalisée en salle blanche, son environnement permet de

prévenir la contamination de la surface du substrat par la poussière. Aucun traitement de surface

n'est réalisé avant l'impression, le substrat est seulement nettoyé à l'isopropanol. L'imprimante

utilisée est une Dimatix DMP2 800 avec des têtes d'impression DMP11 610, qui éjectent des gouttes

de 10 pL. Le support est chau�é à 60 °C pendant l'impression a�n d'accélérer l'étape de séchage

du �lm de NP. Puisque le support est chau�é, les buses situées à 1mm au-dessus du substrat

chau�ent également. La température des buses est donc �xée à 33 °C, a�n que cette température

reste constante au cours du dépôt. Ainsi la viscosité et la tension de surface de l'encre sont diminuées.

La tension d'activation des buses de la tête d'impression est ajustée entre 15V et 17V et la variation

temporelle de la tension est fournie par SunChemical, le fabricant de l'encre. Les meilleures conditions

d'impression avec l'encre EMD5603 sur un substrat de Kapton sont obtenues pour une résolution

de 18 µm d'espacement entre les gouttes d'encre déposées. Tous ces paramètres sont récapitulés sur

la Figure 2.10 et dans le Tableau 2.3. Au cours de l'impression, il est possible d'imprimer plusieurs

couches a�n d'augmenter l'épaisseur du �lm.

Après impression, le séchage des �lms d'argent est réalisé sur une plaque chau�ante, à 70 °C

pendant 30 à 60min, a�n d'évaporer complètement le solvant. Une étape de recuit est réalisée ensuite
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Figure 2.10 � Schéma du dispositif d'impression.

dans un four, avec une rampe de 15min de la température ambiante à la température de recuit, �xée

à 150 °C, puis 60min à la température de recuit. Le recuit permet de consolider le matériau a�n de

former des liaisons solides entre les nanoparticules. Ces conditions de recuit sont motivées par une

étude réalisée par Sette [4], qui montre l'in�uence de la température de recuit sur la morphologie et

sur les propriétés électriques et mécaniques du �lm. Cette température de recuit n'in�uencera pas

le comportement du substrat de Kapton puisqu'il possède une température de transition vitreuse

autour de 400 °C. Le refroidissement des �lms d'argent se fait ensuite à température ambiante.

Paramètres Valeurs Commentaires

Température des buses 33 °C Compense la chau�e du
support

Tension d'activation 15-17V
Variation temporelle de
la tension d'activation

Fournie par
SunChemical

Fréquence d'éjection 5 kHz
Taille du �lament 300µm à partir de

buses
Goutte sphérique sans

satellite
Distance entre les buses

et le support
1mm

Température du
support

60 °C

Espacement entre les
gouttes

18µm Résolution optimale

Tableau 2.3 � Paramètres d'impression optimisées.
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2.2.1.3 Propriétés du �lm d'argent

Les propriétés mécaniques du �lm d'argent, utilisés pour sa modélisation, sont ensuite déter-

minées. Des échantillons, composés d'un �lm de NP d'argent imprimé sur un wafer de silicium de

200mm et recouvert d'une couche de 500 nm d'oxyde, sont utilisés dans la thèse précédente [4] pour

obtenir les propriétés morphologiques et mécaniques des �lms. Des analyses d'images ont permis

de mesurer une taille de grain de 34,1±12 nm après recuit (peu di�érente du diamètre de 32 nm,

mesuré expérimentalement avant recuit), et une porosité de 31,7±2,5%. La porosité est mesurée

grâce à la reconstruction tridimensionnelle d'un petit volume d'encre, imagé par une technique de

� slice-and-view � au FIB. Des mesures de résistance 4 pointes, réalisées sur des motifs van der Pauw,

permettent de mesurer une résistivité de 2,22.10-7±0,02.10-7 Ω.m. Cette valeur de résistivité, nette-

ment supérieure à la résistivité de l'argent massif qui vaut 0,16.10-7 Ω.m, s'explique par la porosité

du �lm.

Des mesures de nanoindentation sur ces échantillons ont permis de déterminer un module

d'Young de 36,37±1GPa, une dureté de 1,0±0,2GPa. Le module d'Young du �lm d'argent est deux

fois plus faible que celui de l'argent massif, qui est compris entre 69 et 80GPa, et la dureté est au

moins trois fois plus faible. Cette di�érence s'explique par la porosité des �lms mais également par

la taille nanométrique des grains constituant le �lm. D'après la relation de Tabor, la limite élastique

de l'argent est estimée par σy = H
3 et vaut 333MPa.

Les propriétés plastiques du �lm d'argent sont également déterminées par nanoindentation.

La méthode utilisée est présentée dans l'AnnexeA et permet de déterminer la limite d'élasticité et

le coe�cient d'écrouissage. Grâce à une optimisation des mesures de nanoindentation, une gamme

de valeurs est obtenue :

� la première borne donne un coe�cient d'écrouissage n de 0,11 et une limite d'élasticité σy
de 270MPa ;

� la seconde borne donne n = 0, 36 et σy = 105MPa.

Les premières études préliminaires montrent que le premier jeu de paramètre donne de meilleurs

résultats que les seconds paramètres. En e�et les premiers paramètres semblent rendre compte des

observations expérimentales, contrairement aux seconds. Les paramètres plastiques utilisés ont donc

une limite d'élasticité de σy = 270MPa et un coe�cient d'écrouissage n de 0,11.

2.2.1.4 Préparation des éprouvettes de traction

Pour assurer la répétabilité des essais de traction, le substrat de Kapton est découpé avant

impression des �lms, avec une machine de découpe automatique, en forme d'haltère. Les éprouvettes

de traction ont ainsi une longueur utile de 20mm et mesurent 5mm de large au centre. Les �lms

sont ensuite imprimés au centre des éprouvettes sous forme de rectangle de 10mm de long et 1,5mm

de large. Un exemple d'éprouvette de traction est illustré sur la Figure 2.11. Des talons d'aluminium

de 1mm d'épaisseur sont également collés aux extrémités supérieures et inférieures de l'éprouvette

pour éviter l'endommagement du Kapton par les mors crantés de la platine de traction.
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Figure 2.11 � Éprouvette de traction.

2.2.1.5 Description du plan expérimental

A�n de comprendre les mécanismes d'endommagement que sont la �ssuration et le �ambement,

des essais de traction sont réalisés sur des �lms d'argent déposés sur des substrats de Kapton. Au

cours de ces essais, des observations locales des mécanismes sont réalisées sous microscope optique

ou sous interféromètre.

Sur la Figure 2.12, la courbe force-déplacement obtenue pour un �lm de 0,4 µm et un �lm de

2 µm, déposé sur un substrat de 75 µm, est illustrée avec les di�érentes étapes de la �ssuration. Les

chutes de force correspondent aux di�érentes pauses réalisées au cours du test a�n d'e�ectuer les

observations.

Figure 2.12 � Courbes force-déplacement pour le �lm de 2,0 µm et 0,4 µm déposé sur un substrat
de 75µm.

Les premiers essais de traction mettent en évidence une in�uence de l'épaisseur du �lm sur

la morphologie des �ssures. En e�et pour la même déformation de 8,9%, deux comportements très

di�érents sont observés pour un �lm de 0,4 µm et un �lm de 2µm, tous deux déposés sur un substrat

de 75µm. Sur le �lm mince (Figure 2.13a), de nombreuses �ssures courtes et en forme de zigzag se

forment progressivement dans le �lm alors que pour le �lm épais (Figure 2.13b), de longues �ssures

droites se propagent très rapidement et traversent la largeur du �lm.

Des �lms mesurant entre 0,4 et 3,0 µm et constitués d'une à cinq couches sont testés. La

superposition de couches au moment de l'impression permet de générer des couches homogènes,

comme le montrent les di�érentes coupes FIB réalisées dans les épaisseurs des �lms. Un exemple de

coupe, réalisée à l'aide d'un FIB, dans un �lm composé de 5 couches est donné sur la Figure 2.14 et
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(a) Film de 0,4 µm d'argent sur un substrat
de 75µm.

(b) Film de 2µm sur un substrat de 75µm.

Figure 2.13 � Observation des deux régimes de �ssuration pour une déformation imposée de 8,9%.

con�rme cette homogénéité du �lm.

Figure 2.14 � Image MEB d'une coupe FIB dans un �lm de 5 couches.

Le ratio des raideurs du �lm et du substrat pouvant être la grandeur qui dirigerait le type de

�ssuration, l'in�uence de l'épaisseur du substrat est également étudiée. Trois épaisseurs de substrats

sont donc testées : 25, 75 et 125 µm, ainsi que di�érentes épaisseurs de �lm en augmentant le nombre

de couches imprimées. Le plan d'expérience décrivant les di�érents types d'échantillons testés est

présenté sur la Figure 2.15. Le numéro dans les cercles bleus correspond au nombre d'échantillons

testés en traction pour chaque type.

Pour chaque épaisseur de �lm, a�n d'obtenir le pro�l des �lms, des mesures d'interférométrie

sont réalisées sur un pro�lomètre optique Wiko. Cette technique permet d'atteindre une résolution

inférieure au nanomètre selon la direction z et une résolution en micromètre selon les directions x

et y. Le pro�l d'un �lm d'argent composé de deux couches montre des bords légèrement plus épais

que le centre du �lm (Figure 2.16). Cet e�et provient du procédé d'impression par jet d'encre. Après

de nombreuses mesures au pro�lomètre, il s'est avéré que ce procédé d'impression ne permettait pas

d'obtenir des �lms ayant une épaisseur répétable, surtout pour les �lms épais (à partir de 3 couches).

Des coupes FIB sont donc réalisées post-mortem sur tous les échantillons testés a�n d'avoir la mesure
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Figure 2.15 � Plan expérimental.

la plus précise possible de l'épaisseur du �lm testé.

Figure 2.16 � Pro�l obtenu par interférométrie d'un �lm d'argent de deux couches.

2.2.2 Impression par sérigraphie

Les impressions par sérigraphie des échantillons étudiés dans cette thèse sont réalisées sur la

plateforme PICTIC du LITEN, spécialisée dans l'impression de grandes surfaces.

L'encre utilisée pour imprimer les �lms est une pâte d'argent spéciale sérigraphie, la DGP-NO

fabriquée par ANP (Advanced Nano Products). Cette encre contient entre 70 et 80% de nano-

particules d'argent et entre 15 et 20% de solvant, qui est ici le α-terpineol, un alcool de formule

brute C10H18O issu d'huile de pin principalement. D'après les données fournies par le fournisseur,

les nanoparticules d'argent ont un diamètre de 80 nm. Les motifs imprimés par sérigraphie sont re-

présentés sur la Figure 2.17. Plusieurs �lms de di�érentes largeurs (∆l) sont imprimés. Deux types

d'échantillons sont étudiés au cours de la thèse.

Échantillon de type 1 Pour le premier type d'échantillons, appelé échantillon type 1 dans la suite

du manuscrit, hormis un nettoyage à l'isopropanol, aucune préparation du substrat n'est réalisée
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Figure 2.17 � Motif imprimé par sérigraphie.

avant dépôt. Après impression, les �lms sont recuits à 150 °C dans une étuve sous vide pendant

30min. Les �lms sont déposés sur des substrats de Kapton de 125 µm. Une coupe FIB réalisée dans

un échantillon après essais de traction, illustrée sur la Figure 2.18, permet de mesurer une épaisseur

de 4,2µm.

Échantillon de type 2 Le substrat de 125µm du second type d'échantillons, appelé échantillon

type 2, est passé 30min dans une étuve sous vide à 80 °C avant dépôt. L'encre et les motifs utilisés

sont les mêmes que pour le premier type d'échantillons. Di�érentes étapes de recuit, résumées dans le

Tableau 2.4, sont réalisées dans une étuve sous vide après impression des �lms d'argent. Ce procédé

est utilisé a�n d'augmenter l'adhésion entre le �lm et le substrat. Une coupe FIB est également

réalisée dans un �lm après essai a�n de mesurer l'épaisseur du �lm. La Figure 2.19 est une image

MEB de cette coupe et permet de déterminer une épaisseur de �lm de 5,4µm. Cette coupe FIB

con�rme la mesure de pro�l réalisée au Wiko sur la Figure 2.20. Le �lm a une largeur de 600 nm.

N° de l'étape Température de recuit Durée du recuit

1 80 °C 5min
2 110 °C 5min
3 130 °C 5min
4 150 °C 30min

Tableau 2.4 � Étapes de recuit pour les échantillons de type 2.

Les coupes FIB, réalisées dans chaque type d'échantillons, montrent une microstructure très

semblable entre elles et très semblables aux �lms imprimés par jet d'encre. Les deux types d'échan-

tillons sont donc considérés comme étant un même matériau et les propriétés mécaniques d'un �lm

imprimé par sérigraphie, telles que le module d'Young et la limite élasticité, seront prises comme

étant similaires à celles d'un �lm imprimé par jet d'encre.

Avant de réaliser les essais mécaniques de ces �lms, les échantillons sont découpés aux ciseaux et

des talons d'aluminium sont collés aux extrémités supérieures et inférieures de l'échantillon, comme

pour les échantillons imprimés par jet d'encre.
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Figure 2.18 � Coupe FIB d'un �lm sérigra-
phié testé de type 1.

Figure 2.19 � Coupe FIB d'un �lm sérigra-
phié testé de type 2.

Figure 2.20 � Pro�l d'un �lm d'argent de type 2 imprimé par sérigraphie.

2.2.3 Mesures de contraintes résiduelles

A�n de réaliser une analyse mécanique des �lms d'argent imprimés sur des substrats de Kapton,

il est important de connaitre la contrainte résiduelle des �lms d'argent. Pour cela des mesures par

di�raction de rayons X (DRX) sont réalisées sur un équipement X'Pert Panalytical, en utilisant la

méthode sin2Psi.

Pour les �lms imprimés par jet d'encre, les contraintes résiduelles sont comprises entre 16 et

-43MPa, avec une valeur moyenne autour de -17,6MPa. Pour les �lms imprimés par sérigraphie, elle

est de -95,6MPa pour un substrat de 125 µm et de -46,4MPa pour un substrat de 75 µm. Toutes les

contraintes résiduelles sont résumées dans le Tableau 2.5.

En supposant un �lm mince, in�niment large, déposé sur un substrat in�niment épais, la

contrainte résiduelle σr dans le �lm peut être estimée par l'Équation 2.2 suivante [105] :

σr =
Ef

1− νf
(αs − αf )(Tair − Trecuit), (2.2)

avec Ef le module d'Young du �lm, νf le coe�cient de Poisson, αs et αf les coe�cients

d'expansion thermique du substrat et du �lm respectivement, Tair la température ambiante et Trecuit

67



Chapitre 2. Caractérisations

Échantillons
Nombre de
couche

Épaisseur du
substrat (µm)

Contraintes
résiduelles
(MPa)

Moyenne des
contraintes

résiduelles (MPa)

Jet d'encre

1 25 -29

-17,6

2 25 -14,7
3 25 0,5
1 75 15,9
2 75 -21,2
3 75 -2,8
1 125 -43,2
2 125 -31,1
3 125 -32,8

Sérigraphie
1 75 -46,4

-71
1 125 -95,6

Tableau 2.5 � Résultats des mesures de contraintes résiduelles.

la température de recuit. Les coe�cients d'expansion thermique du substrat αs et du �lm αf valent

respectivement 20.10-6 /°C et 19,7.10-6 /°C. Le recuit s'e�ectuant à 150 °C, la contrainte résiduelle

σr théorique est égale à -2,03MPa.

Les contraintes mesurées par mesure DRX sont plus importantes que la valeur estimée. Cette

di�érence peut venir d'une contrainte intrinsèque due à la découpe du Kapton ou à la densi�cation

du �lm par croissance de grains. Dans la littérature, des mesures similaires ont été réalisées dans

des �lms d'argent, déposés par jet d'encre, sur des substrats de Kapton, par DRX [106] et une

contrainte résiduelle de -21,4± 1,9MPa est obtenue. Cette valeur est similaire à celles obtenues dans

cette étude. Cauchois et al. ont étudié l'évolution de la contrainte résiduelle au cours du recuit d'un

�lm de nanoparticules d'argent sur un substrat de silicium [107]. Dans cette étude, des contraintes

résiduelles inférieures à 70MPa ont été mesurées dans le �lm d'argent. Ces contraintes étant bien

plus faibles que celles mesurées dans les �lms déposés par évaporation, les auteurs associent cela à

la porosité des �lms déposés par jet d'encre.

Pour les �lms imprimés par jet d'encre, sur lesquels la �ssuration est étudiée, la contrainte

résiduelle est négligée, car celle-ci est faible par rapport à la limite d'élasticité de l'argent qui est

égale à 270MPa et par rapport aux contraintes dans les �lms pour les déformations étudiées. Pour

les �lms imprimés par sérigraphie, sur lesquels le �ambement est étudié, il serait intéressant d'étudier

l'in�uence de la contrainte résiduelle, car celle-ci est du même ordre de grandeur en valeur absolue

que la contrainte critique de �ambement, qui est égale à 164MPa (voir Chapitre 4).

2.3 Moyens expérimentaux pour étudier la �ssuration

Dans cette partie, la méthode développée pour étudier la �ssuration est décrite. Des essais de

traction sous microscope optique permettent d'obtenir des images tout au long de la déformation du

�lm. Une analyse d'images binaires permet ensuite de détecter et de suivre les �ssures d'une image
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à une autre et donc d'étudier précisément le phénomène de �ssuration. Cette étude est réalisée

uniquement sur les �lms imprimés par jet d'encre.

2.3.1 Description de l'essai de traction

Les essais de traction uniaxiale sont réalisés à l'aide d'une micro-platine (Gatan). Cette platine

est munie d'une cellule de force de 200N ayant une précision de ±2N et une résolution de 0,2N.

L'extensomètre, qui permet de mesurer le déplacement des mors, a une précision de ±10 µm et une

résolution de 3 µm. Les essais sont réalisés à une vitesse de déformation de 4×10-4 s-1.
A�n de suivre la �ssuration, la platine de traction est installée sous un microscope optique

disposant d'objectifs de ×5, ×20 et ×50 (Figure 2.21). Les images sont acquises au cours du test à

intervalle régulier de déformation ∆ε, généralement égal à 0,5%. Un exemple d'image, obtenue pen-

dant un essai de traction d'un �lm de 0,4 µm sur un substrat de 75 µm, est illustré sur la Figure 2.22.

Ces images sont ensuite analysées par un traitement d'images.

Figure 2.21 � Essai de traction sous micro-
scope optique.

Figure 2.22 � Film �ssuré.

2.3.2 Analyses d'images

L'objectif de l'analyse d'images est d'obtenir des données statistiques sur la propagation des

�ssures à savoir sur leur taille, leur densité, l'espacement moyen entre �ssures ou encore sur leur

lieu de germination. Cette analyse d'images est développée sous le logiciel de programmation Scilab.

La stratégie de cette analyse est d'appliquer di�érents �ltres, a�n de faire ressortir les �ssures en

réduisant le bruit de l'image, puis un seuillage permet d'obtenir une image binaire des �ssures.

Cette image binaire, composée de pixels noirs et blancs, permet ensuite de détecter les �ssures d'une

image. Un programme réalise ensuite le suivi des �ssures d'une image à l'autre et un autre dé�nit

des blocs entre les �ssures a�n de déterminer l'espacement entre celles-ci. Un bilan de toutes ces

données statistiques est ensuite établi.
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2.3.2.1 Traitement d'images pour obtenir des images binaires

Comme évoqué précédemment, l'analyse d'images est développée sous Scilab. Ce logiciel utilise

deux boites à outils pour le traitement des images : SIVP (Scilab Image and Video Processing) [108]

et IPD (Image Processing Design) [109]. Les opérations, telles que le �ltrage ou le double seuillage,

développées dans les paragraphes suivants sont inspirées de [110].

Réduction du bruit par un �ltre Gaussien La première étape de l'analyse d'images est donc

l'application d'un �ltre Gaussien, qui permet de lisser l'image. Il agit comme un �ltre passe-bas, en

enlevant les fréquences hautes, qui correspondent aux détails et au bruit.

En deux dimensions, une distribution isotrope gaussienne est dé�nie par l'Équation 2.3, où σ

est l'écart type de la distribution.

G(x, y) =
1

2πσ2
e−

x2+y2

2σ2 (2.3)

L'Équation 2.3 est dé�nie de façon continue, or une image est une matrice de pixels discrets.

Pour appliquer un �ltre, il faut donc réaliser une convolution de la matrice image I, de taille M×N,
par la matrice �ltre FG, de taille carré m×m. Une convolution est une � multiplication glissante �

qui s'e�ectue comme suit : le centre du �ltre est placé sur le pixel à traiter, les coe�cients du �ltre

sont multipliés par les valeurs des pixels correspondants et les résultats sont ajoutés. Pour conserver

le niveau initial du signal, la matrice de convolution est constituée d'entiers, divisés par leur somme.

La convolution permet ainsi d'obtenir une matrice de l'image �ltrée IF, de taille M×N, où chaque

cellule est calculée grâce à l'Équation 2.4.

IF (i, j) =

m∑
k=0

m∑
l=0

I(i+ k − 1, j + l − 1)× FG(k, l) (2.4)

Figure 2.23 � Opération de convolution par une matrice de �ltre Gaussien de 3×3. Inspirée de [4].

La matrice �ltre est calculée en échantillonnant la fonction gaussienne, dé�nie par l'Équa-

tion 2.3. La Figure 2.23 illustre une opération de convolution où la matrice �ltre FG est une matrice

de 3×3. Pour e�ectuer un �ltre Gaussien, deux paramètres vont ainsi jouer sur l'image �ltrée : la
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taille de la matrice �ltre m et l'écart type de la fonction de �ltre σ, comme le montre la Figure 2.24.

Plus σ et m augmentent, plus l'image se �oute.

Figure 2.24 � In�uence de σ et m sur le �ltre Gaussien.

Réduction du bruit par un �ltre FFT (Fast Fourier Transformation) La deuxième étape

consiste à appliquer un �ltre Fast Fourier Transformation (FFT). Une image peut être assimilée à un

signal 2D, présentant des variations d'intensité lumineuse dans l'espace. La transformée de Fourier

permet de passer du domaine spatial au domaine fréquentiel.

Cette étape aurait pu servir à mesurer directement l'espacement moyen entre �ssures. En e�et

les �ssures peuvent être assimilées à un réseau de lignes, qui se transforme en un réseau de point dans

le domaine fréquentiel. En mesurant la distance entre ces points, il est ensuite possible de retrouver

l'espacement entre �ssures. Le réseau de points n'étant pas visible dans l'image transformée par

FFT, le �ltre est utilisé pour nettoyer les images en réduisant le bruit.

L'Équation 2.5 est la formulation de la transformée de Fourier 2D dé�nie de façon discrète.

Dans cette équation, (x, y) sont les coordonnées dans le domaine spatial et (vx, vy) celles dans le

domaine fréquentiel. L'e�et 2D d'une FFT est illustré sur la Figure 2.25. Le domaine fréquentiel est

divisé en quatre quadrants, qui contiennent tous la même information.

F (vx, vy) =
1

MN

M−1∑
x=0

N−1∑
y=0

I(x, y)× e−2iπ( vxx
M

+
vyy

N
) (2.5)

La suppression de fréquences suivie d'une transformation inverse de la FFT permet de sup-

primer des données dans l'image originale. Dans une image, les basses fréquences correspondent aux

variations lentes et faibles du domaine spatial et représentent des zones presque uniformes et les

parties �oues. Les hautes fréquences correspondent aux variations rapides et contrastées, c'est-à-dire
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Figure 2.25 � Principe de la FFT.

les contours, les détails ou le bruit. Sur la Figure 2.25, les bords du domaine fréquentiel, en vert,

correspondent ainsi aux hautes fréquences et le centre, en rouge, aux plus basses fréquences.

Pour les images de �ssuration, les hautes fréquences dans la direction x correspondent aux

�ssures, elles sont donc conservées. Sur l'image initiale de la Figure 2.26, un changement de contraste

dû à l'objectif est présent dans la direction x (le haut et le bas de l'image sont plus sombres que le

centre). Ces variations lentes correspondent aux basses fréquences et sont donc supprimées.

Dans la direction y, les fréquences correspondant aux �ssures sont les basses car les �ssures

étant plus longues que larges dans cette direction, leurs variations d'intensité sont lentes. Les hautes

fréquences sont quant-à-elles supprimées car elles correspondent au bruit.

Le �ltre noir présent sur l'image �ltrée dans le domaine fréquentiel est donc appliqué aux

images, a�n d'obtenir l'image �ltrée de la Figure 2.26.

Figure 2.26 � Application du �ltre FFT pour une image de �lm �ssuré.
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Double seuillage Après l'application de ces deux �ltres, une étape de seuillage est réalisée. Le

seuillage est la plus simple façon de segmenter une image, c'est-à-dire de diviser une image en

un nombre �ni d'ensemble. Le seuillage d'images en niveaux de gris permet d'obtenir des images

binaires, comportant uniquement deux valeurs le noir et le blanc. Ces images sont ensuite faciles à

analyser pour compter ou mesurer des objets. Le seuillage permet de remplacer chaque pixel ayant

une valeur supérieure au seuil par un pixel blanc et ceux ayant une valeur inférieure en noir. Les

pixels noirs correspondent alors aux �ssures.

Un double seuillage est utilisé pour segmenter les images a�n de supprimer les défauts qui

pourraient avoir une intensité de couleur proche des �ssures. Cette méthode consiste en un seuillage

par deux valeurs de seuil, appelé seuil haut (pour la valeur la plus élevée) et seuil bas (pour la valeur

la plus faible). Ces seuils sont dé�nis comme sur la Figure 2.27 à partir de l'Équation 2.6, où σ est

l'écart type de l'histogramme de l'image et α un paramètre d'ajustement.

Tbas = T − α
Thaut = T + α

avec T = −σ
(2.6)

Figure 2.27 � Histogramme d'une image �l-
trée et dé�nition des seuils.

Figure 2.28 � Principe de la dilatation.

Le seuillage haut détecte toutes les �ssures mais également les défauts (le point orange sur la

Figure 2.29 : Imhaut). Le seuillage bas quant-à-lui révèle des �ssures fragmentées (non complètes)

mais à l'avantage de ne pas déceler de défauts. Les morceaux de �ssures de l'image seuil bas (Fi-

gure 2.30 : Imbas) servent de germes et permettent de reconstruire les �ssures par dilatation. La

dilatation consiste à élargir les zones sombres d'une image. Pour une image binaire, il s'agit des

zones en noires, la dilatation ajoute ainsi un pixel sur le contour de l'objet (Figure 2.28).

Cette étape est répétée jusqu'à ce que les germes soient complètement inclus dans l'image seuil

haut a�n d'obtenir l'image seuillée de la Figure 2.31. Pour dé�nir si un germe dilaté est inclus dans

un objet de l'image seuillée haute, le nombre de pixels identiques entre le germe dilaté et la �ssure

de l'image seuillée haute est établi. Tant que la di�érence entre le nombre de pixels identiques entre
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une étape n et une étape n + 1 de dilatation est di�érente de zéro, le germe est dilaté. L'image

seuillée �nale ne contient plus de défaut et les �ssures sont ainsi complètes.

Figure 2.29 � Image seuillée haut. Figure 2.30 � Image seuillée bas.

Figure 2.31 � Image seuillée �nale.

2.3.2.2 Détection des �ssures et suivi des �ssures

Les images étant maintenant binaires, l'étape suivante est la détection des �ssures. Pour cela,

un algorithme de comptage d'objets est utilisé.

Tout d'abord les objets présents sur le bord de l'image sont fermés par l'ajout d'un cadre blanc

autour de l'image. Ensuite les lignes de niveaux de l'image sont dé�nies. Pour une image binaire,

ces lignes de niveaux correspondent aux contours des objets. Une boucle sur ces di�érents contours

permet ensuite de dénombrer et d'analyser les contours fermés. Ce programme permet d'obtenir des

informations sur l'objet détecté, telles que son aire, les coordonnées de son centre et sa taille selon les

directions x et y. Ces objets sont ensuite triés a�n de supprimer les éventuels petits défauts restants.

Deux critères sont appliqués pour supprimer les défauts :

� Tous les objets trop circulaires c'est-à-dire répondant au critère tailley
taillex

≥ 0, 7 ;

� Tous les objets ayant une taille selon x inférieure à 500 nm.

Un programme est également développé a�n de suivre les �ssures d'une image à une autre, en utilisant

les coordonnées des centres des �ssures d'une image à une autre. Ce programme permettrait ainsi

de connaitre la vitesse de propagation des �ssures.

2.3.2.3 Dé�nition des blocs entre les �ssures

L'espacement entre �ssures est un paramètre clé pour la compréhension de la �ssuration. Pour

le régime de �ssures courtes et denses, celles-ci ne sont pas alignées les unes au-dessus des autres, la

détermination de l'espacement n'est donc pas triviale. Une méthodologie d'analyse permet de dé�nir
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des blocs entre les �ssures a�n de déterminer la distance entre les �ssures. L'espacement entre deux

�ssures correspond alors à la hauteur d'un bloc qui les sépare (Figure 2.32).

Figure 2.32 � Blocs entre les �ssures. Figure 2.33 � Dé�nition des blocs.

Ce programme peut se résumer avec les étapes suivantes pour l'étude d'une �ssure i de coor-

données (xi, yi) :

� La première étape consiste à sélectionner les �ssures voisines, dans un rayon dépendant de

la longueur de la �ssure i (toutes les �ssures dans le cercle de pointillé de la Figure 2.33).

� Ensuite, les �ssures sont sélectionnées à partir de la longueur de recouvrement lrecouv entre

les �ssures. La longueur de recouvrement correspond au nombre de pixels d'une �ssure

j ayant la même abscisse que les pixels de la �ssure i. Seules les �ssures bleues sur la

Figure 2.33 sont conservées. En e�et les autres �ssures ont une longueur de recouvrement

trop faible.

� Dans la dernière étape, les blocs de recouvrement sont dé�nis entre les �ssures (correspon-

dant aux rectangles verts) et l'espacement entre �ssures est quant à lui dé�ni comme étant

la hauteur des blocs.

Ce programme est réalisé pour chaque étape de déformation étudiée, permettant ainsi d'obtenir

l'évolution de la répartition des espacements entre �ssures, dé�nis par le symbole Λ, au cours de la

déformation.

2.3.2.4 Avantages de cette méthode d'analyse d'images

Bien que l'analyse d'images présentée précédemment puisse sembler complexe par rapport à

d'autres méthodes plus classiques telles qu'une méthode des interceptes [111], cette analyse présente

plusieurs avantages.

La méthode des interceptes consiste à compter le nombre de �ssures par ligne et est facilement

programmable sur des images binaires. Sur la Figure 2.34, l'image seuillée d'un �lm de 1,9µm déposé

sur un substrat de 125 µm à 2% de déformation montre qu'après le seuillage des défauts circulaires

peuvent encore être présents. Bien que ces défauts disparaissent des images binaires au cours des

tests, ils sont problématiques pour appliquer une méthode des interceptes en début de test. En e�et

rien ne les distingue des �ssures, si seule une ligne est analysée. La méthode développée ici permet
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de pallier ce problème. En e�et les objets étant détectés grâce à leur contour, la taille selon x et

selon y est connue. Un tri est donc e�ectué pour supprimer tous les objets détectés avec une taille

inférieure à une limite �xée.

Figure 2.34 � Image seuillée d'un �lm de 1,9 µm déposé sur un substrat de 125µm à 2% de
déformation.

Le second avantage concerne les données collectées par la méthode ci-dessus comparée à une

méthode classique. La méthode des interceptes ne permet d'avoir que la densité de �ssures et un

espacement moyen des �ssures. L'analyse d'images développée au cours de la thèse permet d'obtenir

des informations statistiques sur la densité de �ssures, la taille des �ssures, le lieu de germination

des �ssures, l'espacement entre chaque �ssure et donc la répartition des espacements à chaque étape.

Autant d'informations qui permettent de faire une analyse complète de la �ssuration.

2.3.3 Caractérisations de la �ssuration

Les observations en microscopie optique des essais de traction con�rment l'existence de deux

régimes de �ssuration : �ssuration courte en forme de zigzag et �ssuration longue et droite, selon la

direction transverse à la direction de traction dans les deux cas. La Figure 2.35 présente une image

de l'état de �ssuration pour chaque type de test en fonction de l'épaisseur du substrat et du nombre

de couches déposés. Les �lms ayant été imprimés en trois couches ou plus semblent �ssurer en bande

alors que pour les �lms ayant moins de trois couches la �ssuration courte est observée.

Des observations MEB de coupes réalisées au FIB dans les �lms, après déchargement des

essais de traction, montrent que les �ssures traversent complètement l'épaisseur du �lm quel que

soit le régime de �ssuration. Pour la �ssuration courte (Figure 2.36a), la �ssure est ouverte sur une

cinquantaine de nanomètres, alors que pour la �ssuration longue (Figure 2.36b), elle est ouverte de

quatre cents nanomètres. Comme précisé dans le paragraphe 2.2.1, des coupes FIB sont réalisées

dans chaque �lm étiré a�n de mesurer l'épaisseur précise de celui-ci.

Dans un premier temps, à titre d'exemple, les résultats de l'analyse d'images sont présentés

pour deux essais ayant des régimes de �ssuration di�érents, puis les résultats pour tous les vingt

essais réalisés sont analysés.
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Figure 2.35 � Régime de �ssuration pour les di�érents types d'échantillons testés.

2.3.3.1 Caractérisations détaillées de la �ssuration pour deux échantillons

Les deux essais détaillés sont réalisés sur un �lm de 1µm déposé sur un substrat de 75 µm

pour la �ssuration courte et sur un �lm de 1,88 µm déposé sur un substrat de 125 µm pour la

�ssuration longue. Les courbes force-déplacement de chaque essai, ainsi que les étapes importantes

de la �ssuration sont reportées sur la Figure 2.37. Les chutes de force correspondent aux di�érentes

pauses réalisées au cours du test a�n d'e�ectuer les observations. Bien qu'aucune di�érence n'était

(a) Avec le régime de �ssuration courte. (b) Avec le régime de �ssuration longue.

Figure 2.36 � Observations MEB de coupes FIB dans des �lms �ssurés.
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visible sur les courbes force-déplacement pour les deux épaisseurs de �lms di�érentes déposés sur une

même épaisseur de substrat (Figure 2.12, au paragraphe précédent), ici la force nécessaire à étirer un

substrat de 125µm est plus importante que celle nécessaire à étirer un substrat de 75µm. L'état de

�ssuration à 8% de déformation pour chaque essai détaillé, dans la suite du paragraphe, est illustré

sur les Figures 2.38a et 2.38b.

Figure 2.37 � Courbes de force-déplacement pour les deux essais détaillés.

(a) Film de 1µm déposé sur un substrat de
75µm.

(b) Film de 1,9µm déposé sur un substrat de
125µm.

Figure 2.38 � État de �ssuration des deux échantillons étudiés pour une déformation imposée de
8%.

Densité de �ssures La première grandeur étudiée est la densité de �ssures. L'analyse d'images

permet d'obtenir le nombre précis de �ssures par image à chaque étape de déformation. Deux façons

de calculer la densité de �ssures sont utilisées en fonction de l'unité la plus représentative du régime

de �ssuration. Pour la �ssuration longue, puisque les �ssures traversent complètement l'image, une

seule dimension est nécessaire pour représenter la densité. Celle-ci est donc calculée en divisant le

nombre de �ssures de l'images par la longueur de l'image. Une densité linéique en µm-1 est ainsi
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obtenue. Pour la �ssuration courte, ce calcul ne semble pas être une bonne façon de représenter la

densité. En e�et les �ssures ayant une taille �nie dans les deux dimensions, la densité surfacique est

calculée en divisant le nombre de �ssures de l'image par la surface de l'image et est donc exprimée

en µm-2.

Avant de diviser le nombre de �ssures, la longueur ou la surface de l'image sont tout d'abord

corrigées par la déformation subie par le �lm ε, respectivement par (1− ε) et (1− ε)(1− νKaptonε),
avec νKapton le coe�cient de Poisson du Kapton. Cette correction est nécessaire a�n de prendre en

compte les �ssures qui sortent de l'images. Sans cette correction, une diminution de la densité serait

observée une fois l'étape de saturation atteinte.

L'évolution de la densité surfacique de �ssures en fonction de la déformation pour la �ssuration

courte sur le �lm de 1µm est donc illustrée sur la Figure 2.39. À la �n du test, la densité est de

60 10-4µm-2, soit de 6000 �ssures par mm2.

Figure 2.39 � Évolution de la densité de �ssures, exprimé en µm-2, au cours de la déformation pour
la �ssuration courte.

Sur les Figures 2.40a et 2.40b, la densité linéique de �ssures est illustrée en fonction de la

déformation pour la �ssuration courte et la �ssuration longue. Sur ces graphes, la densité linéique

calculée à partir de l'inverse de l'espacement moyen entre �ssures Λmoyen est également tracée.

Comme attendue, pour la �ssuration courte, ces deux grandeurs sont très éloignées. Les �ssures

n'étant pas traversantes, le nombre de �ssures par unité de longueur ne peut être dé�nie en divisant

le nombre total de �ssures sur l'image. L'inverse de l'espacement moyen donne alors une meilleure

estimation de la densité linéique de �ssures.

Pour la �ssuration longue, la densité linéique calculée à partir du nombre de �ssures ou à

partir de l'inverse de l'espacement entre les �ssure sont identiques au début du test. La densité

calculée à partir de l'inverse des espacements devient inférieure à la densité calculée à partir du

nombre de �ssures. Cette di�érence peut s'expliquer par l'apparition de quelques petites �ssures qui

ne traversent pas complètement l'image à partir de 3% de déformation. Ces �ssures non traversantes

sont en e�et visibles sur la Figure 2.38b.

Sur ces graphes, présentant l'évolution de la densité de �ssures, trois étapes de �ssuration
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(a) Fissuration courte. (b) Fissuration longue.

Figure 2.40 � Évolution de la densité, exprimé en µm-1, de �ssures au cours de la déformation.

peuvent être distinguées : la germination, la multiplication et la saturation. Ces trois étapes sont

caractéristiques de la �ssuration et ont déjà été largement étudiées [53]. Dans l'étape de germination,

les premières �ssures se forment généralement aléatoirement, à partir de défauts. Ensuite les �ssures

se propagent rapidement et de nombreuses autres se forment, c'est l'étape de multiplication. En�n

le nombre de �ssures se stabilise, plus aucune �ssure ne se forme. La �ssuration a atteint une étape

stable de saturation. Les densités de l'étape de germination sont calculées manuellement car le

nombre de �ssures est très faible. Pour les �lms de 1 et 1,9µm, les �ssures apparaissent pour 1,5%

de déformation. Pour le �lm de 1,9 µm, l'étape de germination est réduite car le nombre de �ssures

augmente très rapidement, la �ssuration sature à 8,4% de déformation. Pour le �lm de 1 µm, la

multiplication commence à partir de 2,5% de déformation et la saturation est atteinte pour 8%

de déformation. Ces déformations à saturation εsat sont extraites pour chaque test et sont ensuite

rassemblées sur deux graphes présentés plus loin (Figures 2.45a et 2.46a).

L'espacement entre �ssure La seconde grandeur extraite de l'analyse d'images est l'espacement

entre �ssures. L'évolution de l'espacement minimal Λmin, de l'espacement maximal Λmax et de

l'espacement moyen Λmoyen peut ainsi être étudiée en fonction de la déformation, pour la �ssuration

courte sur la Figure 2.41a et pour la �ssuration longue sur la Figure 2.41b. Pour la �ssuration courte,

l'espacement entre �ssures augmente jusqu'à 4% de déformation pour ensuite diminuer et atteindre

une valeur de saturation de 10,0 µm. Au début du test, les �ssures apparaissent aléatoirement unes à

unes. Peu de blocs sont dé�nis entre les �ssures. Il est donc possible qu'un bloc plus grand (que ceux

de l'état de déformation précédent) apparaisse, entrainant ainsi une augmentation de l'espacement

entre �ssures. Pour la �ssuration longue, l'espacement entre �ssures décroit tout au long du test

jusqu'à atteindre un espacement de saturation de 16,2 µm. Les trois étapes de la �ssuration sont

également distinctes sur l'évolution de l'espacement entre �ssures.
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(a) Fissuration courte. (b) Fissuration longue.

Figure 2.41 � Évolution de l'espacement entre �ssures au cours de la déformation.

Le lieu de germination Pour le régime de �ssuration longue, le lieu de germination des �ssures

est étudié. Sur la Figure 2.42, les deux traits noirs représentent deux �ssures déjà existantes et le

trait rouge, la nouvelle �ssure. Pour chaque nouvelle �ssure, le lieu de germination est dé�ni comme

la position relative d'une nouvelle �ssure entre deux �ssures existantes, soit d = a/b. La moyenne des

lieux de germination de d est calculée pour chaque étape de déformation a�n d'avoir son évolution

au cours de l'essai (Figure 2.43). Les barres correspondent à l'écart type sur les valeurs de d. Ces

valeurs moyennes sont pratiquement toutes comprises entre 0,3 et 0,4. Les �ssures apparaissent donc

quasiment au milieu de deux �ssures déjà existantes. Ces valeurs de d sont également calculées pour

les autres tests de régime de �ssuration longue et montrent le même résultat.

Figure 2.42 � Dé�nition du lieu de germina-
tion.

Figure 2.43 � Évolution du d (lieu de germina-
tion) en fonction de la déformation pour la �ssu-
ration longue.
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2.3.3.2 Caractérisation de la �ssuration pour tous les échantillons

Cette analyse est réalisée pour tous les échantillons testés et les résultats sont ensuite rassem-

blés sur les graphes suivants (Figure 2.44, 2.45, 2.46, 2.47, 2.48). Tous ces résultats et la description

des échantillons sont rassemblés dans l'Annexe B. A�n de pouvoir distinguer tous les vingt échan-

tillons, qui ont une épaisseur de �lm et une épaisseur de substrat di�érents, le ratio des raideurs R

est dé�ni par l'Équation 2.7, où ES et Ef sont les modules d'Young respectivement du substrat et

du �lm, eS et ef sont les épaisseurs du substrat et du �lm.

R =
Eses
Efef

(2.7)

Régime de �ssuration Le régime de �ssuration est représenté en fonction du ratio des raideurs

et de l'épaisseur du �lm sur la Figure 2.44. Le ratio des raideurs permet de regrouper les �lms, ayant

une épaisseur similaire, déposés sur la même épaisseur de substrat. La transition entre le régime

de �ssuration longue et de �ssuration courte s'e�ectue pour un ratio des raideurs de 6. Les deux

régimes de �ssuration sont séparés en deux groupes bien distincts en fonction de l'épaisseur du �lm.

Une transition entre ces deux régimes existe donc pour une épaisseur de �lm comprise entre 1,2 et

1,7 µm.

Déformation critique de �ssuration La déformation critique de �ssuration εr, correspondant

à l'apparition de la première �ssure, est déterminée pour chaque test puis est tracée en fonction

du ratio des raideurs et de l'épaisseur du �lm sur la Figure 2.45. Cependant aucune tendance n'est

vraiment remarquable. La déformation critique εr, autour de 2% de déformation, est peu sensible à

l'épaisseur du �lm ef ou au ratio des raideurs, sauf peut-être pour les �lms déposés sur un substrat de

25 µm, qui semblent avoir une déformation de �ssuration plus faible. Dans les modèles développés au

Chapitre 3 suivant, les valeurs expérimentales de déformation critique de chaque test sont utilisées.

Ces observations ne permettent pas de con�rmer les observations réalisées dans la littérature par Lu

[67] et Men [56], pour des �lms de cuivre sur des substrats de polyimide, pour lesquels la déformation

de �ssuration augmente avec l'épaisseur du �lm.

Déformation de saturation La déformation de saturation εsat est ensuite tracée en fonction du

ratio des raideurs et de l'épaisseur du �lm sur la Figure 2.46. La déformation de saturation augmente

linéairement en fonction du ratio des raideurs et diminue avec l'épaisseur du �lm. La décroissance

de la déformation de saturation avec l'épaisseur du �lm est également observée par Jin [79] pour des

�lms de chrome sur un substrat de PET. Trois tendances peuvent être distinguées en fonction de

l'épaisseur du substrat, une par épaisseur de substrat (Figure 2.46b). Il semble que la déformation

de saturation diminue lorsque l'épaisseur du substrat diminue.

L'espacement moyen entre �ssures à saturation Sur la Figure 2.47, l'espacement moyen entre

�ssures à saturation Λsat est tracé en fonction du ratio des raideurs et de l'épaisseur du �lm. Cet
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(a) En fonction du ratio des raideurs.

(b) En fonction de l'épaisseur du �lm.

Figure 2.44 � Répartition du régime de �ssuration.
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(a) En fonction du ratio des raideurs.

(b) En fonction de l'épaisseur du �lm.

Figure 2.45 � Répartition de la déformation critique de �ssuration.
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(a) En fonction du ratio des raideurs.

(b) En fonction de l'épaisseur du �lm.

Figure 2.46 � Répartition de la déformation de saturation.
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espacement moyen décroit avec le ratio des raideurs et augmente avec l'épaisseur du �lm. Cette

tendance est con�rmée par di�érentes études réalisées par Cordill [54] et Men [56] pour des �lms de

chrome ou de cuivre déposés sur un substrat de polyimide. Sur la Figure 2.47b, l'espacement moyen

à saturation augmente linéairement selon deux droites dé�nies pour une épaisseur de substrat de

125µm et de 75 µm. Pour le substrat de 25 µm, les trois tests représentés ne permettent pas de

dégager une tendance linéaire. L'espacement entre �ssures semble augmenter lorsque l'épaisseur du

substrat diminue. En outre ce graphe montre que l'espacement moyen à saturation est environ égal

à un dixième de l'épaisseur du �lm.

(a) En fonction du ratio des raideurs.

(b) En fonction de l'épaisseur du �lm.

Figure 2.47 � Répartition de l'espacement moyen entre �ssures à saturation.

La variation relative de l'espacement entre �ssures à saturation, ∆Λ, est dé�nie par l'Équa-

tion 2.8. Cette variation ∆Λ est représentée en fonction du ratio des raideurs sur la Figure 2.48. Elle

augmente très faiblement en fonction du ratio des raideurs. La variation relative de l'espacement est

autour de 1,5 pour la �ssuration longue et autour de 2,0 pour la �ssuration courte.
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∆Λ =
Λmax − Λmin

Λmoyen
. (2.8)

Figure 2.48 � Répartition de la variation relative de l'espacement moyen entre les �ssures à satu-
ration en fonction du ratio des raideurs.

2.3.4 Bilan et questionnement

Dans cette partie, une analyse d'images permettant d'étudier la �ssuration de �lms métalliques

sur substrats souples est développée. Cette analyse d'images donne des informations statistiques sur

la �ssuration. L'évolution de la densité de �ssures permet de distinguer les trois étapes classiques de

la �ssuration à savoir la germination, la multiplication et la saturation.

Les di�érents essais de traction mettent en évidence la présence de deux régimes de �ssuration :

la �ssuration longue pour les épaisseurs de �lm supérieures à 1,7µm et la �ssuration courte pour

les épaisseurs de �lms inférieure à 1,2 µm. La �ssuration longue pourrait traduire une instabilité

de la propagation des �ssures, qui engendrait une propagation brutale. Est-ce que la variation de

l'épaisseur du �lm, permet à elle seule d'expliquer la transition entre les deux régimes ?

L'étude des di�érents tests réalisés montre que la déformation de saturation augmente li-

néairement avec le ratio des raideurs. L'espacement entre �ssures quant à lui décroit avec le ratio

des raideurs. Est-il possible d'estimer l'évolution de cet espacement entre �ssures au cours de la

déformation ?

Dans le Chapitre 3 suivant, les modèles de relaxation de contraintes, décrits au Chapitre 1, vont

être appliqués aux di�érents échantillons analysés, a�n d'obtenir un encadrement de l'espacement

entre �ssures à saturation. Il se peut que ces modèles soient mis en défaut, alors des modèles éléments

�nis seront développés a�n d'obtenir un meilleur encadrement.
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2.4 Moyens expérimentaux pour étudier le cloquage

Dans cette partie, la méthode d'identi�cation de la taille et de la morphologie de cloque au

cours de la déformation est présentée. L'objectif de cette analyse est d'identi�er la forme des cloques

formées par �ambement-délaminage par une fonction polynomiale connue a�n d'étudier l'évolution

des paramètres géométriques de la cloque en fonction de la déformation. L'évolution de la taille de

cloque permettra ensuite de déterminer l'énergie d'adhésion entre le �lm et le substrat. Les pro�ls

2,5D des cloques sont mesurés par interférométrie lors des essais de traction. L'analyse de suivi de

paramètres de cloque est réalisée sur les deux types d'échantillons imprimés par sérigraphie. Cette

analyse a été trop peu �able pour les �lms déposés par jet de matière, en raison de la petite taille

des cloques. Une analyse statistique réalisée sur les �lms imprimés par jet d'encre est présentée à la

�n de cette partie.

2.4.1 Description de l'essai de traction

Les essais de traction sont réalisés sur la micro-platine Gatan, utilisée précédemment, à une

vitesse de déformation de 4×10-4 s-1. La platine de traction est placée sous un interféromètre optique
Wiko (Figure 2.49) qui permet d'obtenir le pro�l 2,5D des cloques de délaminage tout au long de la

déformation du �lm. Les échantillons sont décrits dans le paragraphe 2.2.2.

(a) Le poste de travail. (b) Zoom sur la partie interféromètre et platine de trac-
tion.

Figure 2.49 � Essais de traction sous interféromètre optique.

Pour les échantillons de type 1, des pro�ls sont réalisés tous les 0,67% de déformation sur un

échantillon ayant une longueur utile initiale de 30mm. Les pro�ls sont réalisés avec l'objectif ×10
muni d'un doubleur a�n d'obtenir un grossissement de ×20.

Pour les échantillons de type 2, ayant une longueur utile initiale de 20,3mm, des pro�ls sont

réalisés tous les ∼0,5% de déformation. L'objectif utilisé est le ×20, permettant également d'obtenir
des images en ×40 et ×10. Des mesures au début de la formation de la cloque sont réalisées avec

l'objectif ×40, cependant les pro�ls sont trop bruités pour être exploités.
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Les courbes de force-déplacement de ces deux essais sont tracées sur la Figure 2.50. L'apparition

des premières �ssures et des premières cloques ainsi que les zones observées à l'interféromètre et

analysées sont également détaillées sur ce graphe.

Figure 2.50 � Courbes force-déplacement pour les deux types d'échantillons testés sous interféro-
mètre optique.

2.4.2 Analyses des cloques

Après un essai de traction, une analyse des cloques permet d'identi�er la forme de la cloque

de délaminage par une fonction connue. Un programme, développé sous Scilab, permet de réaliser

l'analyse. Les di�érentes étapes de l'analyse d'une cloque de délaminage, formée sur un échantillon

de type 1, mesurée à 6,7% (étoile rouge sur la Figure 2.50), sont résumées ci-dessous. Les �gures de

pro�l 2,5D des cloques ont deux unités : selon la direction z, l'axe est en micromètres alors que selon

la direction x et y, ils sont en pixels.

Étape 1 : Mise à niveau de la cloque La Figure 2.51a, représentant la topographie brute de

la cloque, est penchée selon la direction y. Cette pente provient d'un tilt lors de la mise en place

de l'éprouvette. Pour mettre à niveau le pro�l 2,5D, un plan médian est calculé à partir de trois

zones autour de la cloque puis est soustrait aux données. Les valeurs négatives sous la cloque, qui

correspondent à la mesure du substrat dans le fond de �ssure, sont supprimées. Le pro�l mis à niveau

est donc obtenu sur la Figure 2.51b.

Étape 2 : Dé�nition des contours de la cloque Les cloques se formant sur des �ssures parfois

tortueuses comme le montre la Figure 2.52a, il est important de bien dé�nir le contour de la cloque.

Pour cela l'image optique de la cloque est utilisée a�n de dé�nir à l'aide de pointeurs les bords exacts

de la cloque, en suivant précisément la �ssure sur laquelle celle-ci se forme. À partir de ce contour,

un masque est généré puis appliqué au pro�l 2,5D de la cloque. Le masque multiplie tous les points

à l'extérieur des pointillés rouges par 0 et tous ceux à l'intérieur par 1, a�n de ne conserver que la

cloque du côté de la �ssure souhaitée (Figure 2.52b).
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(a) Avant (b) Après.

Figure 2.51 � Mise à niveau de la cloque.

(a) Contour sur l'image 2D. (b) Cloque avec le contour délimité.

Figure 2.52 � Détermination des contours de la cloque.

Étape 3 : Identi�cation du pro�l en x0 grâce à une spline La première étape de l'identi-

�cation à proprement parler est une interpolation par la méthode des splines. Une spline est une

fonction dé�nie par morceaux par des polynômes. Le pro�l est identi�é en x0, l'abscisse selon la

direction x, du point le plus haut du pro�l 2,5D. L'interpolation se fait donc sur le pro�l normé de

z/zmax en fonction de y (croix bleues de la Figure 2.53) en cinq points, répartis régulièrement sur le

pro�l (ronds noirs sur le pro�l).

Étape 4 : Identi�cation de la cloque

Dé�nition de la fonction déformée de la cloque A�n d'identi�er la forme de la cloque, il

faut dé�nir la déformée d'une membrane encastrée sur trois côtés et libre sur un côté, représentative

du �lm mince �ambé en bord de �ssure (côté libre). La membrane de taille a selon la direction x

et 2b selon la direction y est décrite dans le plan (Oxy) par une déformée respectant les conditions
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Figure 2.53 � Fit du pro�l en x0 par une spline.

d'encastrement aux trois bords �xes (Figure 2.55). Cela correspond classiquement à une tangente

nulle pour les déplacements W (x, y) selon la direction z. Ces déplacements sont également choisis

a�n de respecter l'absence de moments de �exion sur le bord libre, à savoir ∂2W
∂y2

(0, y) = 0. Ainsi

la fonction polynomiale la plus simple permettant de respecter ces conditions avec une déformée en

forme de cloche est :

W (x, y) = h

(
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b2
− 1

)2
(

2−
√

3
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3

)(x
a
− 1
)2
(
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a
−
√
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3− 3
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(2.9)

Méthode des moindres carrés L'Équation 2.9 est dé�nie pour un centre de cloque en

(0, 0), or ce n'est pas le cas pour les données expérimentales. Le changement de variable (x, y) ←
(x− x0, y − y0) est donc appliqué à l'équation, avec (x0, y0) les coordonnées dans le plan (Oxy) du

point le plus haut de cloque.

D'après l'Équation 2.9, trois paramètres sont donc à identi�er : h la hauteur de la cloque, a la

longueur de la cloque dans la direction de traction selon la direction x et b la demi-longueur de la

cloque au bord de �ssure selon la direction y. Ces trois paramètres sont illustrés sur la Figure 2.55.

Le pro�l de la cloque étant déjà identi�é par la spline en x = x0, le paramètre b est déjà établi.

La méthode des moindres carrés est utilisée pour identi�er les deux autres paramètres h et a. Une

matrice de pondérations permet de ne sélectionner que les valeurs de la cloque expérimentale qui

sont supérieures à 10% du maximum de la cloque. Les paramètres initiaux rentrés dans la fonction

des moindres carrés a�n de faciliter l'optimisation sont dé�nis comme suit : hini est égale à la hauteur

maximale de la cloque zmax et aini correspond à la taille du masque de contour dans la direction x.

Une première identi�cation avec les paramètres dé�nis comme précédemment permet d'obtenir

le contour d'une cloque ajustée, présent sur la Figure 2.54a (contour le plus lisse). La superposition

du contour de la cloque ajustée et de la cloque expérimentale montre une di�érence selon la direction

y. Pour obtenir une identi�cation plus juste de la cloque, le paramètre de la demi-largeur de cloque

b dans la direction y, doit être dépendant de la variable x. Une loi en racine carrée donnée par

l'équation 2.10 a été choisie.
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Le paramètre b est donc remplacé par bx dans l'Équation 2.9. La comparaison entre la cloque

expérimentale et la cloque identi�ée, après avoir ajouté la dépendance en x dans la dé�nition de b,

est obtenue sur la Figure 2.54b, où les deux contours sont alors très similaires.

bx = b

√
−x− (x0 + a)

a
(2.10)

(a) Sans dépendance en x de b. (b) Avec dépendance en x de b.

Figure 2.54 � Contour de la cloque expérimentale et de la cloque identi�ée.

Le pro�l identi�é obtenu, en rouge, est illustré sur la Figure 2.56. L'erreur entre le pro�l identi�é

et le pro�l expérimental passe de 1,2% sans prise en compte de la dépendance en x du paramètre

b à 0,37% avec prise en compte de la dépendance en x. L'erreur est déterminée comme étant la

moyenne des écarts entre la cloque expérimentale et la cloque ajustée, divisée par le maximum de

la cloque expérimentale (Équation 2.11).

erreur = moyenne

(
| zexpé − zfit |

zmax

)
(2.11)

Par exemple, pour la cloque présentée ici, formée sur un �lm d'un échantillon de type 1 de

4,2 µm déposé sur un substrat de 125 µm, mesurée à 6,67% de déformation, les paramètres identi�ées

sont les suivants :

a = 50, 11 µm,

b = 71, 0 µm,

h = 6, 24 µm.

2.4.3 Évolution de la taille d'une cloque en fonction de la déformation

Cette analyse est ensuite appliquée à tous les pro�ls 2,5D acquis au cours des essais de traction

a�n d'obtenir l'évolution de h la hauteur de la cloque, b la demi-largeur dans la direction y et a la

longueur dans la direction x en fonction de la déformation.
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Figure 2.55 � Dé�nition des paramètres de
cloques.

Figure 2.56 � Identi�cation de la forme de
la cloque.

Une image optique des cloques de délaminage suivies au cours des essais de traction pour

chaque type d'échantillons est donnée sur la Figure 2.57. Deux cloques sont présentes de part et

d'autre de chaque �ssure. L'analyse de suivi de cloque est donc réalisée pour un échantillon de

chaque type sur la cloque � positive � et � négative �. Les deux cloques sont décrites sur les Fi-

gures 2.57a et 2.57b.

(a) Échantillon de type 1. (b) Échantillon de type 2.

Figure 2.57 � Cloque de délaminage sur des �lms déformés à 14,5% de déformation.

Les Figures 2.58 et 2.59 montrent l'évolution des paramètres de cloques au cours de la défor-

mation. L'échantillon de type 1 est analysé entre 4 et 15% de déformation. Les premières �ssures

apparaissent à 3% de déformation. Pour l'échantillon de type 2, les premières �ssures apparaissent

autour de 7% de déformation et les premières cloques autour de 11%. La cloque suivie est analysée

entre 13,5 et 17,5% de déformation. Comme évoqué dans le paragraphe 2.2.2, des mesures sont réa-

lisées entre 11 et 13,5% avec un objectif ×40 a�n de capturer la formation de la cloque. Ces mesures
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sont cependant trop bruitées pour être exploitées.

L'évolution des paramètres de cloques (Figure 2.58) montrent que pour l'échantillon de type

1, la hauteur h et la longueur selon la direction x, a, augmentent continument au cours de test, alors

que la demi-longueur dans la direction y, b, sature, quel que soit l'orientation de cloque. Pour la

cloque de l'échantillon de type 2 (Figure 2.59), tous les paramètres semblent augmenter au cours du

test.

Sachant que les cloques analysées sont parmi les premières à être apparues sur l'échantillon,

la cloque de l'échantillon de type 2 se forme pour une déformation plus importante que la cloque de

type 1. L'adhésion entre le �lm et le substrat semble donc plus importante dans le cas du type 2,

comme attendu grâce aux étapes de recuit.

(a) Cloque positive. (b) Cloque négative.

Figure 2.58 � Évolution de la taille de cloque en fonction de la déformation pour un échantillon de
type 1.

(a) Cloque positive. (b) Cloque négative.

Figure 2.59 � Évolution de la taille de cloque en fonction de la déformation pour un échantillon de
type 2.

94



2.4. Moyens expérimentaux pour étudier le cloquage

A�n de comprendre la saturation du paramètre b pour la cloque de l'échantillon de type 1,

la longueur de la �ssure est mesurée sur les images optiques au cours de l'essai par pointage des

extrémités sous ImageJ. La demi-longueur de la �ssure bmes est mesurée sous image J et est comparée

aux valeurs de b mesurés pour les cloques positives bpos et pour les cloques négatives bneg, pour les

deux types d'échantillons, sur les Figures 2.60a et 2.60b. Pour la �ssure de l'échantillon de type 1, à

partir de 12,67%, la �ssure sort de l'image et la taille tracée est donc égale à la largeur de l'image

complète.

Les demi-longueurs de cloque selon la direction y, bpos et bneg, pour les �lms de type 1, sont

comparables à la longueur de la �ssure jusqu'à 5,33% de déformation et sont inférieures à la longueur

de la �ssure après. Il semble donc que ce ne soit pas la �ssure qui borne la taille de la cloque selon

la direction y. Pour les échantillons de type 2, la taille de la cloque est inférieure à la taille de la

�ssure pour des déformations inférieures à 16,28% et devient semblable après cette déformation.

(a) Échantillon de type 1.

(b) Échantillon de type 2.

Figure 2.60 � Comparaison de la taille des �ssures au paramètre b.
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2.4.4 Analyse du �ambement pour les �lms imprimés par jet d'encre

L'analyse du suivi de cloque est réalisée sur les échantillons imprimés par sérigraphie car la

taille des cloques, qui se forment sur ces �lms, est adaptée aux objectifs présents sur le Wiko. Sur les

échantillons imprimés par jet d'encre, les cloques sont trop petites et ne permettent pas une mesure

correcte des cloques. En e�et les cloques ont une taille correspond à l'espacement entre �ssures pour

les �ssures longues, soit environ 30µm et pour les �ssures courtes, les cloques mesurent de quelques

microns à 15 µm. L'étude des images optiques permet cependant d'obtenir des données statistiques

sur la déformation de formation de la première cloque, appelée déformation de �ambement, et la

densité de cloques.

Sur les Figures 2.61a et 2.61b, les deux régimes de �ssuration sont représentés. Sur la Fi-

gure 2.61a, il s'agit d'un �lm de 0,4µm sur un substrat de 75 µm, déformé à 15,2% de déformation.

Sur la Figure 2.61b, les cloques se forment dans un �lm de 2µm déposé sur un substrat de 75 µm,

déformé à 8,9% de déformation. Pour les deux régimes de �ssuration, il existe deux types de cloques :

des demi-cloques dans les cadres verts et des cloques � tunnels � dans les cadres bleus. Une cloque

tunnel se forme par la propagation de demi-cloque jusqu'à la plus proche �ssure voisine. Cette cloque

traverse ainsi la bande de �lm entre deux �ssures.

(a) Cloques et �ssuration courte sur un �lm
de 0,4µm sur un substrat de 75µm.

(b) Cloques et �ssuration longue sur un �lm
de 2,0µm sur un substrat de 75µm.

Figure 2.61 � Les di�érents types de cloques : demi-cloque (cadres verts) et cloque tunnel (cadres
bleus).

Déformation au seuil de �ambement Pour chaque essai réalisé sous microscope optique, la

déformation de �ambement est déterminée, pour les cloques de type demi-cloques et cloques tunnels,

et est tracée en fonction du ratio des raideurs sur les Figures 2.62a et 2.63. La déformation de �am-

bement correspond à la déformation lors de l'apparition de la première cloque. Le ratio des raideurs

du �lm et du substrat est dé�ni par l'Équation 2.7.

La déformation de �ambement des demi-cloques εcloque augmente linéairement en fonction

du ratio des raideurs (Figure 2.62a). L'échantillon testé, ayant un ratio des raideurs égal à 18,75,

ne �ambe pas jusqu'aux 14% de déformation de la �n du test. La déformation de �ambement est
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comparée à la déformation de saturation de la �ssuration εsat, cependant aucune tendance n'est

observée. Le �ambement apparait aléatoirement avant ou après la saturation, toujours pour une

déformation proche de la déformation de saturation. Une supposition possible à cette observation

est que pour accommoder la déformation, il existe trois mécanismes. Le premier est l'élastoplasticité

du �lm. Une fois la limite de déformation plastique atteinte dans le �lm, celui-ci se �ssure jusqu'à

atteindre l'étape de saturation de la �ssuration. Le �lm ne peut alors plus accommoder la déforma-

tion par �ssuration, il va donc délaminer du substrat en formant des cloques pour accommoder la

déformation.

Sur la Figure 2.62b, la déformation de �ambement εcloque est tracée en fonction de l'épais-

seur du �lm. Trois courbes peuvent être distinguées sur ce graphe : une par épaisseur de substrat

montrant ainsi l'in�uence du substrat sur la déformation de �ambement. La déformation de �ambe-

ment diminue lorsque l'épaisseur du �lm augmente et lorsque l'épaisseur du substrat diminue. Cette

observation est en accord avec l'étude de Jin [79] pour des �lms de chrome sur un substrat de PET.

(a) En fonction du ratio des raideurs.

(b) En fonction de l'épaisseur.

Figure 2.62 � Déformation de �ambement de la première demi-cloque.

Comme pour les demi-cloque, la déformation de �ambement des cloques tunnels augmente
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linéairement avec le ratio des raideurs (Figure 2.63). Deux essais n'ont pas �ambé en cloques tunnels,

les �lms ayant un ratio de 11,7 et 12,2. Les essais qui ne forment pas de cloques tunnels, voire pas

de cloques du tout, correspondent aux �lms les plus �ns, ayant une épaisseur comprise entre 0,4 et

0,6 µm.

Figure 2.63 � Déformation de �ambement de la première cloque tunnel.

Densité des cloques La densité des deux types de cloques est déterminée en comptant manuel-

lement le nombre de cloques par image et en divisant ce nombre par la surface de l'image corrigée

par la déformation subie par le �lm (paragraphe 2.3.3). L'évolution de la densité de cloques est ainsi

évaluée au cours de l'essai comme sur la Figure 2.64, pour un �lm de 2,31µm déposé sur un substrat

de 25 µm. Ce �lm �ssure sous le régime de �ssuration longue. Une première étape de germination des

cloques se situe entre 2,7 et 8,3% de déformation. Puis au-delà de 8,3% de déformation, la densité

de cloques sature à 0,00012 µm-2, soit 120 cloques par mm2. Aucune cloque ne se forme désormais,

le �lm se délamine complètement dès lors.

Autour de 6,8% de déformation, la densité des demi-cloques diminue. Ceci est dû à la formation

d'une grosse cloque tunnel qui emporte deux plus petites cloques. En e�et sur la Figure 2.65a de ce

�lm de 2,31µm, deux cloques sont présentes dans le cadre jaune à 6,3% de déformation alors que

sur la Figure 2.65b à 6,8% de déformation, une des cloques s'est propagée en tunnel et l'autre a

disparu.

La densité des cloques est ainsi déterminée pour chaque essai sous microscope optique et

la densité à saturation est reportée sur la Figure 2.66a pour la densité totale de cloques et sur la

Figure 2.66b pour la densité de cloques tunnels. La densité de la totalité des cloques et des cloques

tunnels augmente avec le ratio des raideurs.

L'évolution de la densité de cloques totales en fonction de l'épaisseur du �lm est tracée sur la

Figure 2.67. La densité de cloques diminue lorsque l'épaisseur du �lm augmente. Cette tendance est

con�rmée par les observations de Jin [79] pour des �lms de chrome déposé sur un substrat de PET.

Les densités de cloques très faibles pour les deux échantillons ayant une épaisseur de �lm d'environ
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Figure 2.64 � Évolution de la densité de cloques au cours de l'essai, pour un �lm de 2,31 µm déposé
sur un substrat de 25µm.

(a) Film déformé à 6,3%, deux cloques dans
le cadre jaune.

(b) Film déformé à 6,8%, une cloque dans le
cadre jaune.

Figure 2.65 � Formation d'une grosse cloque tunnel qui emporte la petite cloque à côté d'elle (cadre
jaune).
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(a) Totalité des cloques.

(b) Cloques tunnels.

Figure 2.66 � Évolution de la densité de cloque à saturation en fonction du ratio des raideurs.
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1 µm pourraient s'expliquer par le fait que l'essai de traction n'ait pas été conduit assez loin en

déformation et que l'évolution de la densité de cloques nait pas encore atteint la saturation.

Figure 2.67 � Évolution de la densité de cloque à saturation en fonction de l'épaisseur du �lm.

Sur la Figure 2.68, le ratio entre la densité de cloques tunnels et la densité de cloques totales

diminue avec le ratio des raideurs. Plus le �lm est �n, plus le ratio des raideurs est important et

moins il y a de cloques traversantes.

Figure 2.68 � Évolution du ratio de la densité de cloques tunnels sur la totalité des cloques en
fonction du ratio des raideurs.

2.4.5 Bilan et questionnement

Dans cette partie, une analyse de suivi de cloque est réalisée sur deux types d'échantillons

imprimés par sérigraphie seulement. Les échantillons imprimés par jet d'encre n'ont pas pu donner

de résultats �ables, en raison de leur petite taille de cloques. Les deux types d'échantillons de

sérigraphie sont constitués d'un �lm d'argent de 4,2 µm sur un substrat de 125 µm pour le type 1

et d'un �lm de 5,4 µm sur un substrat de 125µm pour le type 2. Le deuxième type d'échantillon
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a subi un recuit plus complexe, devant ainsi permettre une meilleure adhésion entre le �lm et le

substrat. En e�et l'analyse des tests montre que le �lm de type 2 �ambe pour une déformation plus

importante que le �lm de type 1, ce qui pourrait appuyer l'argument d'une meilleure adhésion. Par

la suite, il semble intéressant de pouvoir caractériser précisément l'adhésion à l'interface entre le �lm

et le substrat, c'est ce que nous allons essayer de faire dans le Chapitre 4.

Une analyse statistique est exécutée sur les essais de traction sous microscope optique réalisés

sur les �lms déposés par jet d'encre sur des substrats de Kapton. Deux types de cloques peuvent

se former sur les bords des �ssures : des demi-cloques et des cloques tunnels, qui ont traversé la

bande de �lm comprise entre deux �ssures. Comme pour la �ssuration, le �ambement atteint une

étape de saturation où aucune cloque ne se forme plus, elles se propagent alors progressivement en

cloques tunnels, jusqu'à ce que le �lm soit complètement délaminé. La déformation de �ambement

et la densité des cloques augmentent lorsque le ratio des raideurs augmente et diminuent lorsque

l'épaisseur du �lm augmente.
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Conclusions

Dans ce chapitre dédié à la caractérisation, les matériaux à l'étude, à savoir le �lm de nanopar-

ticules d'argent et le substrat de Kapton, sont tout d'abord analysés. Le comportement mécanique

du substrat de Kapton est mesuré grâce à des essais de traction uniaxiale couplés à des mesures de

champs de déformation par corrélation d'images. Les propriétés élastiques et plastiques du �lm d'ar-

gent sont ensuite mesurées par nanoindentation. Ces paramètres sont nécessaires pour l'utilisation

de modèles, permettant de comprendre les phénomènes d'endommagement, qui sont la �ssuration

et le �ambement.

Ensuite la partie suivante s'est intéressée à la caractérisation de la �ssuration sur les échan-

tillons imprimés par jet d'encre. La première observation révèle l'existence de deux régimes de

�ssuration : la �ssuration longue et droite et la �ssuration courte et en forme de zigzag. Le pre-

mier régime de �ssuration long est rédhibitoire pour l'utilisation d'un système souple, puisque la

propagation d'une �ssure sur la largeur de l'échantillon entraine l'ouverture du circuit électrique.

Le second régime en zigzag détériore la capacité du circuit à transmettre le courant mais n'est pas

rédhibitoire. Il est donc très important de comprendre l'origine de ces deux régimes. Le paramètre

qui semble in�uencer l'apparition du régime est l'épaisseur du �lm. En e�et pour des �lms ayant

une épaisseur inférieure à 1,2 µm, la �ssuration est courte alors que pour des échantillons ayant une

épaisseur supérieure à 1,7µm, elle est longue (aucun échantillon testé n'a une épaisseur comprise

entre 1,2 µm et 1,7 µm). La première recommandation pour l'utilisation de �lms minces métalliques

de nanoparticules d'argent déposés par jet d'encre est l'impression de lignes ayant une épaisseur �ne

inférieure à 1,2 µm. Dans le Chapitre 3 suivant, un modèle tridimensionnel par éléments �nis tentera

d'expliquer l'origine de ces deux régimes.

Dans cette partie étudiant la �ssuration, le paramètre important est l'espacement entre �ssures.

Ce paramètre est obtenu grâce à une analyse d'images réalisées au cours d'un essai de traction

uniaxiale sous microscope optique. Cet espacement est important car il va permettre d'identi�er un

modèle représentant la �ssuration d'un �lm dans le chapitre 3. En outre, étant de l'ordre de grandeur

de quelques dizaines de micromètres, l'espacement à saturation pour les �lms épais permet de dé�nir

des règles de conception. En e�et si le motif imprimé à une taille inférieure à l'espacement entre

�ssures à saturation, il ne devrait pas s'endommager par �ssuration.

La dernière partie de ce chapitre étudie le phénomène de �ambement du �lm engendré par

la �ssuration lors des essais de traction uniaxiale. Ces essais de traction sont réalisés sous un inter-

féromètre optique, permettant ainsi le suivi de la propagation de la cloque de délaminage sur les

échantillons imprimés par sérigraphie. Grâce à l'évolution de la taille de cloque expérimentale au

cours de la déformation, un modèle tridimensionnel par éléments �nis va permettre l'identi�cation

de l'énergie d'adhésion à l'interface entre le �lm et le substrat. Ce modèle, utilisant des éléments

cohésifs à l'interface, est développé dans le dernier Chapitre 4.
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Dans ce chapitre, le phénomène de �ssuration est étudié dans les �lms minces métalliques

déposés sur substrats souples à partir des caractérisations e�ectuées dans le Chapitre 2 précédent.

Ces mesures ont permis de montrer qu'il existe deux régimes de �ssuration : la �ssuration longue et

droite et la �ssuration courte en forme de zigzag. Il est important de comprendre l'origine de ces deux

régimes. En e�et le régime de �ssuration longue est rédhibitoire pour le bon fonctionnement d'un

système souple, car il en résulte un circuit électrique ouvert. La con�guration en zigzag détériore

l'aptitude à conduire le courant mais n'est pas rédhibitoire.

L'analyse de la �ssuration, e�ectuée au Chapitre 2, a également permis d'obtenir l'évolution de

l'espacement moyen entre �ssures, paramètre clé de la �ssuration puisqu'il permet de visualiser les

trois étapes de la �ssuration, à savoir la germination, la multiplication et la saturation. L'espacement

entre �ssures, en particulier lors des étapes de germination et de saturation, servira à identi�er un

modèle représentant la �ssuration d'un �lm. De plus cette valeur à saturation pourrait être utilisée

par les concepteurs de circuits a�n de dé�nir des motifs de circuits spéci�ques dans le cas des �ssures

longues, où cette valeur atteint la vingtaine de micromètres. Pour les �ssures courtes, l'espacement

des �ssures à saturation est bien plus faible (quelque microns), et n'o�re pas de marge de man÷uvre

pour dé�nir des motifs.

Dans un premier temps, les modèles analytiques existants sont utilisés avec les données ex-

périmentales obtenues, a�n de tenter d'expliquer les phénomènes observés. Cependant ces modèles

seront mis en défaut et des simulations numériques par éléments �nis seront développées, a�n de

tenir compte d'un comportement réaliste du substrat notamment. Ces simulations sont réalisées

avec le logiciel de calcul ABAQUS. Dans ce chapitre, seuls les �lms imprimés par jet d'encre seront

analysés.

Le chapitre s'organise comme suit. Dans une première partie, une méthode de calcul du taux

de restitution d'énergie du �lm d'argent est présentée. Des essais de traction sous MEB permettent

de déterminer précisément l'avancée d'une �ssure dans le �lm pour un déplacement donné. Deux

simulations tridimensionnelles permettent de calculer l'énergie des étapes avant et après avancée de

la �ssure, pour ensuite calculer le taux de restitution d'énergie.

La seconde partie s'attache à comprendre l'origine des deux régimes de �ssuration, à savoir la

�ssuration longue et la �ssuration courte. Pour cela la propagation d'une �ssure dans des �lms de

di�érentes épaisseurs est étudiée à l'aide d'éléments de zones cohésives, décrits dans le Chapitre 1 et

permettant de décrire le procédé de �ssuration.

La dernière partie permettra d'encadrer l'évolution de l'espacement entre �ssures, jusqu'à

saturation de la �ssuration, en fonction des di�érentes épaisseurs de �lm et de substrats étudiées

dans le Chapitre 2. Ainsi, un modèle bidimensionnel permettra d'étudier la répartition de contraintes

dans le �lm au cours du chargement, a�n d'estimer l'étendue de la région autour de la �ssure où la

relaxation de contraintes a lieu. Ce modèle permettra ainsi de déterminer l'évolution de l'espacement

entre �ssures en fonction de la déformation.
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3.1 Détermination du taux de restitution d'énergie

Cette première partie présente un modèle tridimensionnel, permettant de calculer l'énergie

emmagasinée du système avant et après avancée de la �ssure. À partir de ces énergies, le taux de

restitution d'énergie du �lm d'argent est évalué pour une déformation donnée. L'avancée de la �ssure

est déterminée grâce à des essais de traction in situ sous MEB.

3.1.1 Calcul du taux de restitution d'énergie du �lm

Le taux de restitution d'énergie correspond à l'énergie restituée par le �lm lorsqu'une �ssure

se propage et crée la surface libre supplémentaire dA. Dans le Chapitre 1, ce taux est dé�ni pour un

matériau élastique linéaire (dans le cas de la mécanique élastique linéaire de la rupture). Ici au vu

des déformations étudiées, qui sont supérieures au pourcent, la plasticité des matériaux ne peut être

négligée.

La mesure du taux de restitution d'énergie permettant de prendre en compte des e�ets non

linéaires et par la suite un comportement élastique-plastique est le terme J , dont la dé�nition s'écrit :

J = −dΠ
dA

, (3.1)

avec Π l'énergie potentielle et dA l'incrément d'aire �ssurée. L'énergie potentielle est dé�nie par :

Π = U − F, (3.2)

avec U l'énergie de déformation stockée dans le matériau et F le travail réalisé par les forces exté-

rieures.

Si l'avancé de la �ssure a lieu pour un déplacement constant, le travail des forces extérieures est nul

et l'intégrale J est dé�nie par :

J = −dU
dA

. (3.3)

Sur la Figure 3.1, deux con�gurations de la �ssuration sont considérées : une con�guration 1

avec une �ssure de longueur a (en bleu) et une con�guration 2 avec la même �ssure, de longueur

a + ∆a, (en vert). Les courbes force-déplacement, jusqu'à un déplacement imposé u1, pour les

deux con�gurations, sont présentées sur la Figure 3.2. La �ssure s'étant davantage propagée dans la

con�guration 2, la rigidité du système �lm �ssuré + substrat de cette con�guration est plus faible.

Ainsi, la force nécessaire pour atteindre le déplacement u1 pour la con�guration 2 est plus faible

que celle pour la con�guration 1. L'énergie U de chaque con�guration correspond à l'aire sous la

courbe force-déplacement jusqu'au déplacement u1 : U1 l'énergie de la con�guration 1 (aire en bleu)

et U2 l'énergie de la con�guration 2 (aire en vert). La variation d'énergie, due à la propagation de

la �ssure, entre ces deux con�gurations est donc la di�érence entre les deux énergies ∆U = U2 −U1

et correspond à l'aire hachurée en rouge et bleu sur la Figure 3.2. En supposant la �ssure traversant

l'épaisseur du �lm, la variation de la surface de propagation dA est égale à la distance de propagation
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de la �ssure ∆a multipliée par l'épaisseur du �lm ef .

Configuration 1

Configuration 2
Δa

Axe de 
symétrie

Figure 3.1 � Propagation d'une �ssure de
∆a.

 F

uu1

Configuration 2

Configuration 1 ΔUel

U1

U2

Figure 3.2 � Principe du calcul du taux de
restitution d'énergie.

Le taux de restitution d'énergie J peut alors être approximé par l'Équation 3.4 :

J = −U2 − U1

∆a× ef
. (3.4)

Pour un �lm d'une épaisseur ef connue déposé sur un substrat, connaissant la distance de

propagation ∆a entre deux con�gurations ainsi que l'énergie de chaque con�guration et en émettant

l'hypothèse que la �ssure se propage dans toute l'épaisseur du �lm, le taux de restitution d'énergie

peut être calculé. Pour notre étude, les énergies de chaque con�guration sont déterminées à l'aide

d'un modèle tridimensionnel éléments �nis et la propagation de la �ssure par un essai de traction in

situ sous MEB.

3.1.2 Détermination de la distance de propagation ∆a

Pour déterminer la distance de propagation ∆a, des essais de traction avec un �lm pré-�ssuré

sont réalisés sous MEB. Ces essais de traction sont décrits dans la partie suivante, puis dans une

seconde partie, les deux con�gurations de propagations sont présentées.

3.1.2.1 Essais de traction sous MEB

Les essais de traction sont réalisés sur une micro-platine Gatan avec un capteur de force de

200N, à une vitesse de déformation de 8,5×10-5 s-1. A�n d'e�ectuer des observations in situ de la

�ssuration, la platine de traction est installée dans un MEB (Figure 3.3).

Une image est acquise tous les ∆ε=0,05% de déformation, correspondant ainsi à une élonga-

tion de 0,01mm pour des échantillons ayant une longueur utile de 20mm. Le test est réalisé jusqu'à

2% de déformation, au cours duquel 40 images sont acquises.
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Figure 3.3 � Essai de traction in situ sous un MEB.

3.1.2.2 Dé�nition des deux con�gurations de propagation

Les essais de traction, décrits dans le paragraphe précédent, sont réalisés pour un �lm d'argent

de 1,1 µm d'épaisseur, déposé par jet d'encre, sur un substrat de 125 µm. Une pré-�ssure est réalisée

au FIB et permet de contrôler le lieu de propagation de la �ssure. Les deux con�gurations de

propagation de la �ssure, servant à calculer le taux de restitution d'énergie, sont présentées sur la

Figure 3.4. La con�guration 1 correspond au �lm étiré jusqu'à 1,1% de déformation (Figure 3.4a).

La con�guration 2 correspond à une avancée de la �ssure de ∆a =1,2 µm, pour une déformation

du �lm de 1,4% (Figure 3.4b). L'avancée de la �ssure est mesurée à l'aide du logiciel de traitement

d'images ImageJ.

(a) Image pour un �lm déformé de 1,1% : con�guration
1.

(b) Image pour un �lm déformé de 1,4% : con�guration
2. Avancée de la �ssure : ∆a=1,2 µm.

Figure 3.4 � Deux images MEB, d'un �lm de 1,1 µm d'argent déposé sur un substrat de Kapton
de 125µm, prises à deux déformations di�érentes.

3.1.3 Description du modèle éléments �nis

Dans ce paragraphe, le modèle éléments �nis servant à calculer l'énergie potentielle de chaque

con�guration est détaillé. Pour rappel, ces simulations sont réalisées grâce au logiciel de calcul par

éléments �nis ABAQUS. Deux simulations sont donc réalisées : une première pour la con�guration

1 et une seconde pour la con�guration 2 avec une �ssure plus grande de ∆a = 1, 2 µm. Ces deux

simulations sont réalisées pour une même déformation imposée de 1,4%.
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Géométrie du modèle et conditions aux limites Le modèle tridimensionnel éléments �nis,

de taille Lx×Ly de 500×500µm de large, est composé d'un �lm de 1,1 µm déposé sur un substrat

de 125 µm (Figure 3.5). Ce modèle est créé à partir d'un seul bloc dans lequel les di�érentes parties,

à savoir le �lm et le substrat, sont découpées.

Sur la Figure 3.1, deux axes de symétrie sont dé�nis : un le long de la �ssure et un perpendi-

culairement à la �ssure. Seulement un quart du système total est nécessaire à la modélisation d'un

�lm �ssuré sur un substrat. Deux conditions de symétrie sont donc implémentées, selon la direction

x dans le plan x = 0, ux = 0, et selon la direction y dans le plan y = 0, uy = 0. Les déplacements

de l'arête en y = 0 et z = 0, en bleu sur la �gure, sont bloqués selon la direction z (uz = 0).

Selon la direction x, dans le plan y = 0, la �ssure est modélisée par un bord libre et le front de

�ssure est bloqué selon la direction x. Pour la con�guration 1, la �ssure mesure a1 = 50 µm, et pour

la con�guration 2, a2 = 51, 2 µm. Le modèle total est dix fois plus grand que la taille de la �ssure

a�n que la déformation soit homogène loin de celle-ci et que les e�ets de bord soient ainsi évités.

Pour calculer le taux de restitution d'énergie, les deux simulations sont chargées avec le même

déplacement. Ce déplacement uy imposé, égal à 7,0 µm, correspond à une déformation 1,4% et est

imposé sur le plan y = Ly, selon la direction y pour les deux modèles.

y=Ly
uy imposé

x<a, y=0
uy,film libre

x=a, y=0
ux,film=0

Zone de
raffinement

y=0
uy=0

x=0
ux=0

x

y

z

oLx

L y

a

y=0, z=0
uz=0

Figure 3.5 � Schéma du modèle tridimensionnel éléments �nis.

Propriétés des matériaux Les deux matériaux sont dé�nis avec un comportement élastoplas-

tique. En e�et même si la déformation imposée est faible, d'importantes concentrations de contraintes

sont présentes au voisinage de la �ssure entrainant la plasticité du �lm et du substrat.

La loi élastoplastique du Kapton est identi�ée à partir des essais de traction couplés aux calculs

de corrélation d'images, présentés dans la partie 2.1, du Chapitre 2. La courbe contrainte vraie-

déformation vraie est présentée sur la Figure 3.6. La contrainte vraie est dé�nie par σvraie = σn(1+εn)

et la déformation vraie par εvraie = ln(1 + εn), avec σn la contrainte nominale et εn la déformation

nominale. Pour faciliter les calculs numériques, une prolongation linéaire de la courbe est réalisée.
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Ce point, placé linéairement à la suite des autres, permet d'autoriser des déformations importantes

dans le substrat au niveau de la pointe de �ssure notamment.

Figure 3.6 � Courte de contrainte vraie-déformation vraie du substrat de Kapton.

Pour dé�nir la loi de comportement élastoplastique de l'argent, les mesures de nanoindenta-

tion, présentées à la section 2.2.1.3 du Chapitre 2, ont permis d'obtenir les propriétés élastiques et

plastiques du �lm d'argent, à savoir un module d'Young de 36GPa (pour un coe�cient de Poisson

de 0,3), une limite d'élasticité de 270MPa et un coe�cient d'écrouissage de 0,11. En prenant la loi

de Krupkowski, le comportement élastoplastique de l'argent est calculé par l'Équation 3.5 et tracé

sur la Figure 3.7. σ = Eε pour ε ≤ εe,

σ = Kεntot pour ε ≥ εe,
avec ε =

σy
E

et K = εnσ1−n
y . (3.5)

Figure 3.7 � Courbe contrainte-déformation du �lm d'argent.

Maillage Une zone ra�née est dé�nie dans la proximité de la pointe de �ssure où les gradients des

contraintes sont observés. Cette zone est représentée par le carré vert sur la Figure 3.5. Les éléments

de cette zone ra�née mesurent 0,1 µm de côté, alors que les éléments éloignés de cette zone mesurent
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50 µm. Des éléments tétragonaux à interpolation quadratique sont utilisés pour mailler le �lm et le

substrat.

Calcul de l'énergie Pour chaque con�guration de calcul, l'énergie totale du système est calculée.

Sur l'ensemble des parties, �lm et substrat, l'énergie élastique et l'énergie plastique de déformation

sont extraites pour chaque élément. La somme des énergies emmagasinées de chaque élément cor-

respond alors à l'énergie totale du système. Il faut ensuite appliquer l'Équation 3.4 pour obtenir le

taux de restitution d'énergie.

3.1.4 Détermination du taux de restitution d'énergie

Une étude à la sensibilité du maillage est réalisée. La variation du taux de restitution d'énergie

calculée en fonction du nombre d'éléments dans le modèle est tracée sur la Figure 3.8. Pour aug-

menter le nombre d'éléments dans le modèle, la zone ra�née (en verte sur la Figure 3.5) augmente

progressivement de 3µm de côté à 5µm, par incrément de 0,5 µm à chaque fois. Le taux de restitu-

tion d'énergie J diminue lorsque le nombre d'éléments augmente, passant de 18 à 16 J.m-2. À partir

de 1,2×106 éléments, ce taux se stabilise pour atteindre une valeur moyenne de 16,13 J.m-2, avec un

écart type de 0,025 J.m-2.

Un second calcul a été réalisé pour une déformation imposée de 1,1% pour la con�guration 1

et 2 de �ssuration. Ce calcul, réalisé avec un nombre d'éléments de 0,7×106, permet de déterminer
un taux de restitution d'énergie J de 14 J.m-2. Cette valeur est proche de la valeur calculée à 1,4%

de déformation et permet donc de valider l'ordre de grandeur de J .

Ce taux de restitution d'énergie J est ensuite utilisé dans les modèles suivants comme étant

l'énergie nécessaire à la propagation d'une �ssure dans le �lm.

Figure 3.8 � Évolution de l'intégrale J en fonction du nombre d'éléments dans le modèle.
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3.2 Analyse des deux régimes de �ssuration

Les observations des essais de traction sous microscope optique réalisées au Chapitre 2 ont

montré l'existence de deux régimes de �ssuration. Pour des �lms ayant un ratio des raideurs (voir la

dé�nition dans le Chapitre 2 par l'Équation 2.7) supérieur à 6, soit une épaisseur de �lm inférieure

à 1,2µm, la �ssuration courte et en zigzag a été observée dans le chapitre précédent. Pour les �lms

ayant un ratio inférieur à 6, soit une épaisseur supérieure à 1,7 µm, la �ssuration est longue et droite.

Ces deux régimes ont été observés dans di�érentes études réalisées par l'équipe de Cordill

[80, 81, 76], pour des �lms de titane et de cuivre sur des substrats de polyimide. Cependant leurs

observations étaient contraires à celle de cette étude : pour les �lms minces, la �ssuration est longue

et pour les �lms épais, elle est courte. Les épaisseurs de �lms, étudiées par Cordill, sont comprises

entre 8 et 200 nm. L'auteur justi�e ces observations par un changement de comportement du �lm en

fonction de l'épaisseur, passant d'un comportement fragile pour les �lms minces à un comportement

ductile pour les �lms plus épais. Pour les �lms minces, le comportement fragile de la couche d'oxyde

formée au-dessus des �lms de titane prédomine. Ces épaisseurs sont bien plus faibles que les épaisseurs

étudiées dans ce travail, où elles varient de 0,4 à 3 µm. Ces études, détaillées dans le Chapitre 1 au

paragraphe 1.3.2, ne permettent donc pas d'expliquer les deux régimes pour les épaisseurs de �lms

à l'étude ici.

Pour des �lms en alliage aluminium cuivre déposés sur un substrat de Kapton, Macionczyk [82]

a, quant à lui, observé le même comportement de �ssuration, que celui observé dans cette étude ; des

�ssures longues pour des �lms ayant une épaisseur supérieure à 1,5µm et des �ssures courtes pour

des �lms ayant une épaisseur inférieure. Il justi�e l'existence des deux régimes par le changement de

comportement mécanique du �lm, dû à une augmentation de la taille de grains avec l'épaisseur du

�lm.

Les coupes FIB réalisées dans les échantillons à l'étude ici, ne permettent pas de montrer

un changement de morphologie en fonction de l'épaisseur du �lm. Il est donc supposé que le com-

portement mécanique du �lm est indépendant de l'épaisseur du �lm. Contrairement aux études

précédentes, dans cette section, les e�ets géométriques, à savoir l'in�uence de l'épaisseur du �lm,

seront étudiés a�n de justi�er les deux régimes.

Le régime de �ssuration longue est caractérisé par une propagation brutale des �ssures, qui

traversent complètement la largeur des échantillons (Figure 3.9). Dans le régime de �ssuration courte

par contre, les �ssures se propagent progressivement (Figure 3.10).

3.2.1 Observations des deux régimes de �ssuration

Les essais de tractions sous microscope optique des �lms métalliques, déposés par jet d'encre,

décrits dans la partie 2.3 du chapitre précédent, ont permis d'observer les deux régimes de �ssuration.

La Figure 3.11 montre ces deux régimes à 8,9% de déformation, pour un �lm de 2µm (Figure 3.11a)

avec des �ssures longues et pour un �lm de 0,4µm (Figure 3.11b) avec des �ssures courtes. Les deux

�lms sont déposés sur un substrat de 75µm. Ces deux échantillons sont choisis parmi les vingt testés
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(a) Pour une déformation de 3,4%. (b) Pour une déformation de 5,4%. (c) Pour une déformation de 7,4%.

Figure 3.9 � Propagation de la �ssuration longue dans un �lm de 2,0 µm sur un substrat de 75 µm.

(a) Pour une déformation de 3,4%. (b) Pour une déformation de 5,4%. (c) Pour une déformation de 7,4%.

Figure 3.10 � Propagation de la �ssuration courte dans un �lm de 0,4µm sur un substrat de 75 µm.
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en traction, car ils sont représentatifs des deux régimes et sont déposés sur la même épaisseur de

substrat.

Pour chaque épaisseur de �lm, deux essais de tractions sont réalisés. Les deux épaisseurs de

�lm �ssurent en moyenne pour la même valeur de 2,25% de déformation. Dans le Chapitre 2, des

coupes FIB montrent que dans les deux cas, les �ssures traversent l'épaisseur du �lm (Figure 2.36).

Ces deux exemples de �lms sont modélisés dans la suite de cette partie, a�n d'étudier si ces deux

régimes peuvent être mis en évidence.

(a) Fissuration longue et droite dans un �lm
de 2µm sur un substrat de 75µm.

(b) Fissuration courte et en zigzag dans un
�lm de 0,4 µm sur un substrat de 75µm.

Figure 3.11 � Les deux régimes de �ssuration observés au cours des essais de traction pour une
déformation imposée de 8,9% dans les deux cas.

3.2.2 Description du modèle éléments �nis

Dans ce paragraphe, le modèle éléments �nis permettant d'étudier la propagation d'une �ssure

dans le �lm, à l'aide des éléments de zones cohésives, est présenté. Pour ce modèle, l'in�uence des

�ssures voisines sur la propagation de la �ssure est prise en compte. Cet e�et est étudié juste avant

l'étape de saturation et appelé écrantage. Ainsi un bloc avec un �lm �ssuré de part et d'autre est

modélisé.

Géométrie du modèle Le modèle tridimensionnel est constitué d'un �lm d'argent, d'une épais-

seur variable de 2,0 ou 0,4 µm, déposé sur un substrat de Kapton de 75 µm d'épaisseur. A�n de

modéliser la propagation de la �ssure dans le �lm, une zone cohésive, traverse le �lm en son milieu

(voir schéma Figure 3.12). Le modèle mesure Ly = 250µm selon la direction y, a�n de limiter les

e�ets de bord sur la propagation de la �ssure. La taille du modèle selon x, appelé Lx, est égale à

10% de plus que deux fois l'espacement moyen à saturation λsatmoyen, soit 60 µm pour le �lm de

2,0 µm et 12µm pour le �lm de 0,4 µm. Une valeur légèrement supérieure à la valeur de l'espacement

à saturation est prise a�n d'être certain que la �ssure se propage.

Ce modèle est créé à partir d'un seul bloc dans lequel les di�érentes parties, à savoir le �lm, la

zone cohésive et le substrat, sont découpées. Pour assurer que la propagation de la �ssure s'amorce
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à partir du plan y = 0, deux arti�ces sont appliqués. Le premier consiste à dé�nir au bord du plan

y = 0 un parallélépipède rectangle de 0,1µm de large, d'une longueur variable (de 0,5 à 10µm) et

traversant l'épaisseur du �lm, qui est ensuite découpé puis vidé de matière. Ce trou représente un

défaut dans le �lm, sur lequel peut germer une �ssure. La longueur du parallélépipède correspond à

la taille du défaut et son in�uence est étudiée ci-dessous. Pour le second arti�ce, un petit morceau de

�lm est ajouté de l'autre côté du modèle au bout de la zone cohésive, a�n d'empêcher la propagation

du �lm de ce côté.

Conditions aux limites Dans le plan x = 0, les déplacements du substrat sont bloqués selon x

(ux substrat = 0). Dans le plan x = Lx, un déplacement ux imposé uniforme est imposé au substrat

seulement et correspond à une déformation de 3,5% pour le �lm de 2,0µm et de 7,0% pour le �lm

de 0,4 µm. Cette déformation est su�sante dans les deux cas pour observer la propagation de la

�ssure.

Selon la direction y, un plan de symétrie est imposé au plan y = 0 (uy = 0) et une condition

de périodicité est dé�nie sur le plan y = Ly. L'arrête en x = 0 et z = 0, en verte sur la �gure, est

bloquée selon la direction z (uz = 0) et l'arrête en x = 0 et z = 0, en bleu, est bloquée selon la

direction y (uy = 0).

x=Lxux imposé

y=Ly
Condition

de périodicité

ZC

Défaut
(vide)

y=0
uy=0

x=0
ux,substrat=0

x=0, z=0
uz=0

x=0, y=0
uy=0

x

y

z

oLx

L y

Figure 3.12 � Modèle tridimensionnel de �ssuration dans le �lm.

Propriétés des matériaux Pour cette étude, les lois élastoplastiques, présentées dans la partie

précédente, sont utilisées pour modéliser le �lm et le substrat (Figure 3.6 et 3.7).

Paramètres de la zone cohésive La loi de traction-séparation cohésive, implémentée par Ca-

manho [96] sous ABAQUS, est une loi bilinéaire. Cette loi, détaillée dans le Chapitre 1 dans la

partie 1.4, est décrite à l'aide des paramètres cohésifs suivants : Tmax la contrainte critique à partir

de laquelle la décohésion est amorcée, δmax l'ouverture critique pour laquelle une �ssure est créée
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localement et Gc le taux de restitution d'énergie (Figure 3.13). Ces paramètres sont reliés entre eux

par l'Équation 3.6 suivante, permettant ainsi de décrire complètement la loi avec seulement deux

paramètres :

Gc =
Tmaxδmax

2
(3.6)

T

Gi,c

δ

Ti,max

δi,maxδi,0

K
(1-D)K

Figure 3.13 � Loi de traction-séparation cohésive bilinéaire.

Pour la con�guration étudiée, la propagation de la �ssure dans le �lm a lieu selon le mode I.

Cependant a�n de favoriser ce mode d'ouverture et de limiter les e�ets du cisaillement, la contrainte

critique à l'amorçage de la décohésion dans la direction tangentielle Tt,max est égale à 10 fois la

contrainte critique normale Tn,max.

L'amorçage est gouverné par un critère de la forme suivante :(
Tn

Tn,max

)2

+

(
Tt

Tt,max

)2

= 1, (3.7)

avec Tn et Tt les composantes normales et tangentielles du vecteur de traction sur le plan de la

surface cohésive.

Le critère de rupture de l'élément est quant à lui choisi en énergie, indépendant de la mixité

modale. Une �ssure apparait localement lorsque l'aire sous la courbe de traction-séparation atteint

le taux de restitution d'énergie GIc.

Les deux paramètres utilisés pour décrire la loi cohésive sont le taux de restitution d'énergie

GIc et la contrainte critique Tmax. Puisque le taux de restitution d'énergie du �lm a été calculé dans

la partie précédente, cette valeur est utilisée dans la loi cohésive et est égale à GIc = 16 J.m-2. La

contrainte de traction critique Tmax est calculée, pour une déformation de 2,25%, correspondant à

l'apparition de la première �ssure dans ces �lms, à partir de la loi élastoplastique du �lm et est égale

à 310MPa.

A�n de limiter les instabilités d'ordre numérique liées à l'utilisation des zones cohésives, une

régularisation visqueuse doit être introduite. La théorie de la régulation visqueuse n'est pas présentée

dans ce manuscrit, mais des calculs préliminaires ont montré que ce paramètre visqueux doit être
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inférieur ou égal au pas de calcul, a�n d'obtenir la loi cohésive implémentée. Pour ce modèle, il est

choisi comme étant égal au pas de calcul du modèle, c'est-à-dire à 1.10-3.

Maillage Une zone de ra�nement du maillage est présente autour de la zone cohésive, permettant

de mailler la zone cohésive avec des éléments briques à interpolation linéaire ayant une longueur

variant de 0,5µm à 1 µm et une hauteur de 0,2µm. Le �lm de 0,4 µm contient donc 2 éléments de

zone cohésive en hauteur et celui de 2,0µm en contient 10.

Le �lm et le substrat sont tous les deux maillés avec des éléments tétragonaux à interpolation

quadratique, ra�nés autour de la zone cohésive et très relâchés sur les bords du modèle.

Extraction de la propagation de la �ssure A�n d'extraire la propagation de la �ssure, il faut

tout d'abord dé�nir lorsqu'un élément est complètement rompu. Pour cela, la traction dans l'élément

cohésif est extraite. Lorsque la traction de l'élément dans la direction normale est inférieure à 1%

de la valeur maximale de contrainte Tn,max, l'élément est considéré comme rompu. Le critère de

rupture est donc décrit par l'Équation 3.8 suivante :

Tn
Tn,max

< 1 % (3.8)

Ensuite le critère de propagation de la �ssure est dé�ni comme suit : si tous les éléments dans

la hauteur du �lm sont complètement rompus, c'est-à-dire qu'ils véri�ent l'Équation 3.8, alors la

�ssure est considérée comme ouverte sur une distance égale à la longueur de l'élément rompu. Pour

considérer que la �ssure se propage, il faut de plus que tous les éléments rompus soient adjacents.

3.2.3 Propagation d'une �ssure dans les deux épaisseurs de �lm

Dans ce paragraphe, plusieurs études sur la propagation d'une �ssure sont présentées. La pre-

mière permet de dé�nir la taille du défaut, puis la propagation d'une �ssure dans les deux épaisseurs

de �lm est comparée et en�n l'in�uence de l'écrantage sur la propagation de la �ssure est analysée.

3.2.3.1 In�uence de la taille du défaut

Dans cette étude, l'in�uence de la taille du défaut, depuis lequel se propage la �ssure, est

étudiée.

Pour le �lm de 2,0µm Cinq tailles de défauts sont testées pour le �lm épais de 2,0 µm : 0,5 µm,

2 µm, 4 µm, 10 µm et 20 µm. L'évolution de la propagation de la �ssure en fonction de la déformation

est tracée sur la Figure 3.14a. Quel que soit la taille du défaut, la propagation des �ssures suit la

même tendance, sauf pour le défaut de 0,5µm, dont la propagation se détache légèrement des autres

courbes. La Figure 3.14b est un zoom de la �gure précédente, au niveau de la déformation pour

laquelle la �ssure commence à se propager. La déformation de �ssuration diminue et tend vers 0,8%
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lorsque la taille du défaut augmente. Cette déformation de �ssuration de 0,8% est atteinte pour les

défauts de 10 µm et 20µm.

Un défaut de 10µm, correspondant à cinq fois l'épaisseur du �lm, est choisi dans la suite du

calcul. En e�et le défaut de 20 µm étant égal à 10% de la taille de boite de calcul, les e�ets de bords,

dus à la face opposée en x = xsize, ne pourront plus forcément être négligés.
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Figure 3.14 � In�uence de la taille du défaut sur la propagation de la �ssure pour le �lm de 2,0µm.

Pour le �lm de 0,4µm Quatre tailles de défauts sont testées pour le �lm mince de 0,4µm : 0,5 µm,

1 µm, 2µm et 4µm. L'évolution de la propagation d'une �ssure en fonction de la déformation est

tracée sur la Figure 3.15. Contrairement au cas du �lm épais, la déformation de �ssuration augmente

lorsque la taille du défaut augmente et tend vers 5%. Pour des �ssures inférieures à 6 µm, les

courbes de propagation ont sensiblement la même tendance. Lorsque la �ssure dépasse les 6 µm, la

propagation de la �ssure devient plus brutale pour le défaut de 4µm. Ce comportement n'étant pas

observé pour les trois autres tailles de défauts et a�n d'être cohérent avec le choix de la taille du

défaut pour le �lm épais, un défaut étant égal à cinq fois l'épaisseur du �lm, soit de 2 µm, est dé�ni

pour le �lm de 0,4µm.

3.2.3.2 Comparaison de la propagation dans les deux épaisseurs de �lms

La propagation d'une �ssure dans les deux épaisseurs de �lm est comparée sur la Figure 3.16.

Sur la Figure 3.16a, la propagation de la �ssure est tracée en fonction de la déformation depuis le

début du calcul. Cette �gure permet de montrer que la déformation de �ssuration est beaucoup plus

importante pour le �lm mince que pour le �lm épais. Les �ssures se propageant sur des défauts ayant

une taille relativement importante et dans un modèle déjà �ssuré, la déformation pour laquelle se

propage une �ssure ne peut être comparée à la déformation critique de �ssuration des �lms εr.

Sur la Figure 3.16b, pour chaque �ssure, la propagation est tracée en fonction de la déformation

depuis le début de la �ssuration. Cette �gure permet de comparer le taux de propagation pour les
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Figure 3.15 � In�uence de la taille du défaut sur la propagation de la �ssure pour le �lm de 0,4µm.

deux épaisseurs de �lm. Le taux de propagation de la �ssure, correspondant à la variation de la

propagation sur la variation de la déformation, est beaucoup plus important pour le �lm épais que

pour le �lm mince.
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Figure 3.16 � In�uence de l'épaisseur du �lm sur la propagation de la �ssure.

3.2.3.3 Étude du cas correspondant à la propagation de la première �ssure dans le

�lm

La première partie de l'étude présentait la modélisation de la propagation d'une �ssure dans un

bloc de �lm �ssuré mesurant un peu plus de deux fois l'espacement moyen entre �ssures à saturation,

c'est-à-dire pour une con�guration proche de la saturation. Dans ce cas, la �ssure crée deux blocs

ne pouvant théoriquement plus être �ssurés. Ce premier cas est appelé cas � avec écrantage �. Des

calculs complémentaires ont été e�ectués pour une con�guration correspondant à un �lm non �ssuré.

Ce second cas est appelé cas � sans écrantage � et correspond aux conditions aux limites suivantes.
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Un calcul est réalisé avec une boite de taille Lx = 200µm avec le déplacement en Lx et la symétrie en

x = 0 également imposée au �lm. Les autres conditions sont identiques aux calculs avec écrantages.

Les propagations avec et sans écrantage pour le �lm épais et le �lm mince sont ensuite com-

parées sur la Figure 3.17. L'écrantage ne change pas beaucoup la déformation de �ssuration pour le

�lm épais, mais pour le �lm mince la déformation de �ssuration est plus importante avec écrantage

(Figure 3.17a). Le �lm étant déjà �ssuré dans le cas du modèle avec écrantage, il faut davantage

déformer le �lm et donc apporter plus d'énergie pour le �ssurer à nouveau. La Figure 3.17b permet

de con�rmer que le taux de propagation est toujours beaucoup plus faible pour un �lm mince que

pour un �lm épais, quel que soit le modèle avec ou sans écrantage.
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Figure 3.17 � In�uence de l'écrantage sur la propagation de la �ssure pour les deux épaisseurs de
�lm

3.2.4 Analyse

Les résultats des simulations de la propagation d'une �ssure dans deux épaisseurs de �lm

montrent l'existence des deux régimes de �ssuration avec un taux de propagation notablement dif-

férent. En e�et la �ssure se propageant avec un taux de propagation plus élevé dans le �lm épais

que dans le �lm mince, elle ne laisse pas la possibilité à de nouvelles �ssures de germer à proximité.

La �ssure va donc traverser toute la largeur de l'échantillon sans rencontrer d'autres �ssures. Alors

que pour le �lm mince, le faible taux de propagation laisse la possibilité à de nouvelles �ssures de

germer autour de la �ssure suivie. Toutes ces �ssures vont ainsi limiter leur propagation entre elles

et générer des �ssures plus courtes.

De plus le taux de propagation est plus important dans le cas de la première �ssuration (sans

écrantage) que dans celui de la propagation avant saturation (avec écrantage) (Figure 3.17b). Pour

le �lm épais, ceci peut expliquer qu'au début toutes les �ssures traversent complètement le �lm alors

que lorsque la �ssuration est proche de la saturation, des �ssures non traversantes sont observées

(Figure 3.18).
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Figure 3.18 � Fissuration longue à 5,9% de déformation.

3.2.5 Conclusion partielle

Dans cette partie, un modèle tridimensionnel, utilisant des éléments de type cohésif, permet

d'étudier la propagation d'une �ssure dans un �lm �ssuré ou non. Le but de cette simulation était

de justi�er l'existence des deux régimes de �ssuration, à savoir la �ssuration longue et la �ssuration

courte. Contrairement aux études de la littérature qui justi�ent l'existence des deux régimes de

�ssuration en évoquant un changement du comportement mécanique du �lm, cette étude permet de

montrer qu'un e�et géométrique, dû à l'épaisseur du �lm, peut limiter la propagation d'une �ssure

et générer ainsi des �ssures courtes pour les �lms minces et des �ssures longues pour les �lms épais.

3.3 Analyse de l'espacement entre �ssures

Dans cette partie, l'étude concerne l'évolution de l'espacement entre les �ssures, depuis la

germination jusqu'à l'étape de saturation. Une première analyse utilisant les modèles de shear lag,

présentés au Chapitre 1, compare les bornes, obtenues grâce aux modèles, à l'espacement moyen entre

�ssures, obtenu expérimentalement à saturation. Ensuite un modèle éléments �nis bidimensionnel

permet d'étudier la répartition de la contrainte dans le �lm. Une analyse mécanique, s'inspirant des

modèles de relaxation de contraintes, permet ainsi d'encadrer l'espacement entre �ssures au cours

de la déformation.

3.3.1 Application du modèle de relaxation de contraintes

Dans le Chapitre 1, les modèles de relaxation de contraintes (modèles de shear lag) permettent

d'obtenir un encadrement de l'espacement entre �ssures dans l'étape de saturation. Ce modèle ex-

plique la saturation de la �ssuration par une relaxation des contraintes au bord des �ssures par

transfert d'un cisaillement du substrat au �lm. Deux modèles ont étés présentés : le modèle de Hu

[57], qui considère une contrainte de cisaillement à l'interface �lm/substrat constante, et le modèle

d'Agrawal [58], qui considère une contrainte de cisaillement de forme sinusoïdale. Les encadrements

de ces deux modèles sont rappelés par les Équations 3.9 ci-dessous :
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√

3σrσy ≤
Λsat
ef
≤ 2
√

3σrσy , Modèle de Hu;

π
√

3σrσy ≤
Λsat
ef
≤ 2π

√
3σrσy , Modèle d′Agrawal;

(3.9)

avec Λsat l'espacement entre les �ssures à saturation, σr la contrainte de �ssuration du �lm, c'est-à-

dire la contrainte du �lm à l'apparition de la première �ssure, ef l'épaisseur du �lm et σy la limite

d'élasticité du substrat, pris avec un comportement élastique parfait.

En utilisant les équations précédentes, les encadrements de l'espacement entre �ssures de

chaque modèle sont ensuite reportés vis-à-vis des mesures pour les di�érents échantillons expéri-

mentaux présentés au Chapitre 2 dans la partie 2.3. Les vingt cas expérimentaux testés et étudiés

sont décrits dans l'AnnexeB. Les essais de traction ont permis de déterminer la déformation critique

de �ssuration εr de chaque échantillon. La contrainte de �ssuration dans le �lm est alors égale à

σr = Efεr, avec Ef le module d'Young du �lm. L'épaisseur du �lm ef est mesurée à partir de coupes

FIB, réalisées dans chaque �lm testé, a�n d'avoir précisément l'épaisseur au centre de l'échantillon,

où l'observation est faite. La limite d'élasticité du substrat σy est déterminée à partir des essais de

traction du Kapton couplés aux mesures de déformation par corrélation d'images, présentés dans la

partie 2.1 et vaut 50MPa.

Avec ces paramètres, les bornes inférieures et supérieures des modèles peuvent être calcu-

lées et comparées à l'espacement entre �ssures à saturation pour les di�érents ratios des raideurs

(Figure 3.19). Le ratio des raideurs est dé�ni par l'Équation 2.7 dans le chapitre précédent au para-

graphe 2.3.3. Pour chaque modèle, les espacements qui sont à l'intérieur des bornes sont représentés

par des triangles verts (Λmoy in) alors que ceux qui sont à l'extérieur par des triangles rouges (Λmoy
out). Pour le modèle de Hu [57], seuls deux cas se trouvent dans les bornes alors que pour le modèle

d'Agrawal, aucun cas expérimental ne se trouve dans les bornes.
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Figure 3.19 � Encadrement des espacements entre �ssures.

Les modèles de relaxation de contraintes supposent un substrat avec une loi élastoplastique

parfaite, or la limite d'élasticité du substrat utilisée dans les modèles ci-dessus est dé�nie pour une loi
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élastoplastique avec un durcissement (Figure 3.20). Une seconde approche a été d'ajuster la limite

d'élasticité, avec une limite d'élasticité équivalente σy, pour que les bornes dé�nies par les deux

modèles de shear lag encadrent les espacements expérimentaux. Pour le modèle de Hu, la limite

d'élasticité équivalente qui permet d'encadrer le maximum de valeurs expérimentales est égale à

175MPa et pour le modèle d'Agrawal, la limite d'élasticité équivalente est égale à 500MPa. Avec ces

deux limites d'élasticité, treize essais sont encadrés dans les bornes de ces modèles (Figure 3.21a).

Si la valeur de limite d'élasticité équivalente de 175MPa, pour le modèle de Hu, semble acceptable

au vu de la Figure 3.20, ceci n'est pas du tout le cas pour le modèle d'Agrawal, pour lequel la limite

d'élasticité équivalente de 500MPa est supérieure à la contrainte de rupture nominale du Kapton.

Pour une limité d'élasticité équivalente de 175MPa, le modèle d'Agrawal ne permet d'encadrer que

deux essais expérimentaux (Figure 3.21b).

Figure 3.20 � Comportement élastoplastique nominale du substrat de Kapton.

2.0 4.0 6.0 8.0 10.0 12.0 14.0 16.0
Ratio des raideurs

0

10

20

30

40

Λ
sa
t 
(u

m
)

Model de Hu

Borne inf

Borne sup
Λmoy out

Λmoy in

(a) Modèle de Hu.

2.0 4.0 6.0 8.0 10.0 12.0 14.0 16.0
Ratio des raideurs

0

20

40

60

80

100

120

140

Λ
sa
t 
(u

m
)

Model de Agrawal

Borne inf

Borne sup
Λmoy out

Λmoy in

(b) Modèle d'Agrawal.

Figure 3.21 � Encadrement des espacements entre �ssures pour une limite d'élasticité équivalente
de 175MPa.

Bien que le modèle de relaxation de contraintes de Hu semble encadrer une partie des espa-

125



Chapitre 3. Fissuration

cements à saturation, en dé�nissant une limite d'élasticité équivalente, ce modèle postule une loi

élastoplastique parfaite pour le substrat, qui est bien loin de la réalité (Figure 3.20). De plus au vu

des déformations critiques de �ssuration et des déformations à saturation, la plasticité du �lm ne

peut être négligée. Dans la suite de cette partie, un modèle bidimensionnel prendra en compte la

plasticité du �lm et une loi de comportement plus réaliste pour le Kapton, a�n d'étudier l'évolution

de l'espacement entre �ssures.

Pour obtenir l'évolution de l'espacement entre �ssures en fonction de la déformation, deux

méthodes peuvent être utilisées :

� Soit en modélisant une partie relativement longue du �lm dans laquelle plusieurs �ssures

vont se former [112, 113], ces modèles insèrent un grand nombre de �ssures potentielles à

l'aide de zones cohésives ayant des propriétés réparties statistiquement ;

� Soit en modélisant une cellule représentative périodique [114, 115], ces modèles sont beau-

coup moins couteux en temps de calculs que les modèles longs. Dans cette analyse la

périodicité provient des �ssures transverses.

Dans ce travail, nous allons utiliser le dernier type de modèle, utilisant des cellules représentatives

périodiques, pour obtenir l'évolution de l'espacement entre �ssures au cours de la déformation.

3.3.2 Description du modèle éléments �nis bidimensionel

Le modèle bidimensionnel utilisé pour étudier la répartition de contraintes dans le �lm et ainsi

l'évolution de l'espacement entre �ssures est présenté ici.

Géométrie du modèle Ce modèle est constitué d'un �lm d'argent et d'un substrat de Kapton,

tous deux d'une épaisseur variable. Les épaisseurs de �lm varient entre 0,4 et 3,0 µm et le substrat a

une épaisseur de 25, 75 ou 125µm. Les vingt cas correspondant aux échantillons testés expérimen-

talement et détaillés dans l'AnnexeB sont modélisés. La longueur du modèle xsize varie également

entre 1 et 1000µm, ce qui correspond à au moins trois fois l'épaisseur du �lm. Ce modèle, illustré

sur la Figure 3.22, est créé à partir d'un seul bloc dans lequel le �lm et le substrat sont découpés.

Conditions aux limites Un calcul en trois étapes est dé�ni a�n de rendre compte de l'historique

de chargement d'un échantillon soumis à un essai de traction :

� La première étape considère le chargement du �lm avant �ssuration. Les déplacements du

substrat et du �lm sont bloqués en x = 0 selon x (ux = 0). Le coin inférieur gauche en

(0, 0) est bloqué selon y, soit uy(0, 0) = 0. Un déplacement ux1 est appliqué au �lm et au

substrat en x = xsize, a�n d'atteindre la déformation critique de �ssuration εr de chaque

échantillon.

� Dans la deuxième étape, le �lm est libéré en x = 0. Le déplacement ux1 reste appliqué au

�lm et substrat en x = xsize. Cette étape correspond à une relaxation des contraintes dans

le �lm, après �ssuration.
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� Dans la troisième étape, les déplacements du substrat en x = 0 ainsi que le coin inférieur

gauche du modèle sont toujours bloqués. Un déplacement ux3 est appliqué en x = xsize,

a�n d'atteindre la déformation de saturation εsat de chaque échantillon.
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Figure 3.22 � Modèle de �ssuration

Propriétés des matériaux Pour cette étude, les lois élastoplastiques, dé�nies dans les para-

graphes précédents (Figure 3.6 et 3.7), sont utilisées pour le �lm et le substrat.

Maillage Le �lm et le substrat sont maillés avec des éléments triangulaires à interpolation qua-

dratique en déformation plane. Les éléments sont ra�nés autour de la �ssure, c'est-à-dire près de

x = 0, où la taille des éléments est égale à un trentième de l'épaisseur du �lm.

3.3.3 Analyse du modèle bidimensionnel

A�n d'obtenir un encadrement de l'évolution de l'espacement entre �ssures, il faut comparer

le modèle éléments �nis bidimensionnel à un bloc expérimental équivalent (Figure 3.23). Un bloc

expérimental inter-�ssure est un morceau du système �lm/substrat, où le �lm est �ssuré à chaque

extrémité. Le modèle décrit ci-dessus est un modèle périodique, où une déformation est imposée au

�lm et au substrat d'un côté. De l'autre côté, les déplacements du substrat sont bloqués selon x

alors que ceux du �lm sont libres (Troisième étape, Figure 3.22). Par symétrie, un bloc expérimental

complet est obtenu. Deux tailles sont donc à comparer : la taille de la boite de calcul xsize et la taille

du bloc complet xbloc, qui est égale à 2× xsize.
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εimposé

Boite de
calcul xsize

Bloc expérimental
xbloc=2xsize

x

y

Figure 3.23 � Comparaison du modèle de simulation à un bloc expérimental.

Dans les modèles de relaxation de contraintes de Hu et d'Agrawal, la contrainte dans le �lm

atteint un plateau au centre d'un bloc, comme le montre les courbes de répartition de contraintes

en pointillés, sur la Figure 3.24. Si la contrainte maximale σmax atteinte par le plateau est égale à la

contrainte de �ssuration du �lm σr, alors le �lm peut �ssurer à n'importe quel endroit du plateau

entre A et B.

Contrairement à ces modèles, la répartition de contraintes dans un bloc apparait parabolique

pour le modèle éléments �nis. La contrainte atteint son maximum σmax au centre du bloc, c'est-

à-dire en x = xsize. Au cours de la déformation, la contrainte maximale σmax augmente jusqu'à

atteindre la contrainte de �ssuration du �lm σr . Cette contrainte est donc atteinte en x = xsize. Un

bloc du modèle éléments �nis �ssure donc au milieu.

Contrainte

σmax

xsize xbloc

Modèle de Hu
Modèle d'Agrawal

Modèle éléments 
finisA B

Figure 3.24 � Répartition de la contrainte dans un bloc expérimental.

Pour chaque taille de boite de calcul xsize et pour chaque déformation εimposée, la contrainte

maximale σmax du �lm est extraite du calcul numérique. Ces données sont ensuite reportées sur la

Figure 3.25, où l'évolution de la contrainte maximale σmax est tracée en fonction xsize pour di�érentes

déformations imposées εimposée. La distance de �ssuration critique Λcrit est donc déterminée pour

chaque déformation comme étant l'intersection entre la contrainte maximale σmax et la contrainte

de �ssuration σr.

L'analyse suivante, réalisée à partir de la distance critique de �ssuration Λcrit, donne un enca-
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σmax

σr

xsize

εimposée

Λcrit(ε1)Λcrit(ε2)
Λcrit(ε3)

Λcrit(ε4)

Figure 3.25 � Évolution de la contrainte maximale σmax du �lm en fonction de la taille de la boite
de calcul xsize pour di�érentes déformations imposées εimposée.

drement de l'espacement entre �ssures. En e�et, soit un bloc de taille xbloc. Lorsque la déformation

imposée ε augmente, tant que 2Λcrit(ε) > xbloc le bloc reste intègre et dès que 2Λcrit(ε) = xbloc,

le bloc est divisé en deux blocs de taille Λcrit(ε). L'espacement critiqueΛcrit étant une fonction

décroissante de ε, il ne peut donc pas exister de blocs de taille supérieure à 2Λcrit(ε).

Pour une déformation ε donnée, tous les blocs existants sont issus de la division de blocs

survenue à des déformations εi < ε, donc sont issus de la division de blocs de taille 2Λcrit(εi). Ainsi

leur taille est obligatoirement supérieure à Λcrit(ε).

L'espacement moyen entre �ssures Λmoy, qui correspond à la taille moyenne de blocs entre

deux �ssures, peut donc être encadré par l'Inégalité 3.10 suivante :

Λcrit ≤ Λmoy ≤ 2Λcrit. (3.10)

En appliquant cette analyse pour di�érentes déformations, un encadrement de l'espacement

entre �ssures peut ainsi être obtenu au cours de la déformation.

3.3.4 Évolution de l'espacement entre �ssures

Dans ce paragraphe, les calculs qui permettent d'obtenir un encadrement de l'évolution de

l'espacement entre �ssures sont détaillés pour le cas d'un �lm de 2,08 µm sur un substrat de 75 µm.

Sur la Figure 3.26, la répartition de la contrainte est tracée pour les di�érentes tailles de boite de

calcul xsize, correspond à un demi-bloc �ssuré, allant de 1 à 1000µm, pour une déformation de 6,9%,

correspondant à la déformation de saturation de cet échantillon. Pour plus de visibilité la répartition

de contraintes est tracée en coordonnées réduites x/xsize depuis le bord de la �ssure. Pour une taille

de boite supérieure à 100µm, xsize ne semble plus avoir d'in�uence sur la contrainte maximale σmax
atteinte dans le �lm.

Bien que la contrainte semble atteindre un plateau pour des tailles de boite de calcul supé-

rieures à 100 µm, un zoom sur ce plateau (Figure 3.27) montre que la contrainte augmente toujours

légèrement jusqu'à l'extrémité de la boite de calcul. En outre la supposition d'un bloc �ssurant dans

une zone proche du milieu d'un bloc existant est en accord avec les observations expérimentales
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Figure 3.26 � Répartition de la contrainte dans le �lm pour di�érentes tailles de boite de calcul
xsize, pour une déformation macroscopique imposée de 6,9%.

pour la �ssuration longue. En e�et le lieu de germination des �ssures d est compris entre 0,3 et 0,4

pour le régime de �ssuration longue (voir Figure 2.43). Une valeur de 0,5 signi�erait une �ssuration

parfaitement au milieu du bloc. Le lieu de germination permet donc de valider la supposition selon

laquelle les blocs �ssurent plutôt au milieu de deux �ssures préexistantes.
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Figure 3.27 � Zoom sur la répartition de la contrainte dans le �lm en fonction de la boite de calcul
xsize, pour une déformation macroscopique imposée de 6,9%.

Sur la Figure 3.28, la contrainte maximale σmax du �lm est tracée en fonction de la taille de

boite de calcul xsize pour di�érentes déformations. Il est à noter que pour ce �lm, à des déformations

supérieures à 3%, la contrainte maximale σmax atteint un palier pour xsize supérieur à 100 µm. La

contrainte critique de �ssuration σr atteinte expérimentalement pour une déformation critique de

�ssuration de 1,96% est de 300MPa.

L'intersection de la contrainte de �ssuration avec la contrainte maximale du �lm permet ainsi

de dé�nir les bornes supérieures et inférieures des espacements entre �ssures, comme décrit dans

le paragraphe précédent. Ainsi l'évolution de ces bornes est évaluée en fonction de la déformation,

comme illustrée sur la Figure 3.29. La courbe Λcrit(σr), en bleue, correspond à la borne inférieure.
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Figure 3.28 � Répartition de la contrainte maximale du �lm en fonction de xsize pour di�érents
niveaux de déformation macroscopiques.

La courbe 2Λcrit(σr), en verte, correspondent à la borne supérieure, pour une contrainte étant égale

à la contrainte critique de �ssuration σr.

Sur la Figure 3.29, les bornes obtenues par le modèle sont comparées à l'espacement moyen

entre �ssures Λmoy, obtenu expérimentalement. Pour cet échantillon, les bornes obtenues par la simu-

lation permettent d'encadrer correctement l'évolution de l'espacement expérimental entre �ssures.

Pour la déformation de saturation correspondant au dernier point de la simulation, les bornes

obtenues par les modèles de Hu et Agrawal, pour une limite d'élasticité équivalente de 175MPa,

sont également indiquées. Les bornes du modèle d'Agrawal sont supérieures à celles obtenues par la

simulation, mais celles du modèle de Hu sont identiques.
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Figure 3.29 � Évolution de l'espacement entre �ssures en fonction de la déformation.

Les courbes expérimentales de l'évolution de l'espacement entre �ssures en fonction de la

déformation sont tracées pour les vingt échantillons testés expérimentalement et sont présentées

dans l'Annexe C. Dans le paragraphe suivant, les bornes obtenues à saturation sont comparées aux
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valeurs expérimentales pour les vingt échantillons.

3.3.5 Encadrement de l'espacement entre �ssures à saturation

Grâce aux simulations réalisées et à l'analyse présentée précédemment, un encadrement de

l'espacement entre �ssures Λmoy à saturation est obtenu pour chaque échantillon. Ces valeurs de

bornes sont a�chées sur la Figure 3.30 et comparées aux valeurs expérimentales. Les triangles verts

correspondent aux échantillons encadrés par le modèle et les rouges à ceux hors des bornes. Onze

échantillons sont inclus dans les bornes. Ce résultat est à comparer au modèle d'Agrawal (zone rose),

qui ne permettait d'encadrer que deux essais avec une limite d'élasticité équivalente de 175MPa et au

modèle de Hu (zone bleue) qui permettait d'encadrer treize échantillons avec une limite équivalente

de 175MPa.
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Figure 3.30 � Encadrement des espacements entre �ssures à saturation obtenu grâce au modèle
éléments �nis.

La contrainte critique de �ssuration expérimentale σr étant dé�nie pour la déformation à

l'apparition de la première �ssure dans la zone observée, cette contrainte critique de �ssuration dans

le �lm pourrait �uctuer. L'e�et d'une variation de la contrainte critique choisie arbitrairement mais

raisonnablement égale à 10% a été considéré. L'encadrement des espacements obtenus est a�ché

sur la Figure 3.31. Dans ces conditions, 15 tests sur 20 véri�ent maintenant les conditions obtenues

grâce au modèle éléments �nis. Les cas hors bornes concernent les deux extrémités du ratio des

raideurs, c'est-à-dire les ratios les plus élevés correspondants aux �lms les plus �ns de 0,4µm sur

des substrats de 75 µm et les ratios les plus faibles, correspondants aux �lms déposés sur le substrat

�n de 25µm. Le cas du milieu, qui ne véri�e pas les bornes, est l'échantillon ayant l'épaisseur de

�lm la plus importante de 3µm. Bien que ces cas ne rentrent pas dans les bornes du modèle, l'ordre

de grandeur obtenu est relativement raisonnable, puisqu'une erreur maximale de 15% est obtenue

entre la valeur expérimentale et la borne supérieure.

Compte tenu de l'incertitude sur la valeur des propriétés mécaniques des matériaux utilisés

dans le modèle, les encadrements de l'espacement entre �ssures à saturation obtenus numériquement

sont plutôt satisfaisants.
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Figure 3.31 � Encadrement des espacements entre �ssures obtenu pour une variation de 10% de la
contrainte critique σr.

3.3.6 Conclusion partielle

Le modèle bidimensionnel développé dans cette partie couplé à une analyse de relaxation de

contraintes permet d'obtenir un encadrement de l'espacement entre �ssures au cours d'un essai de

traction. Il permet ainsi d'obtenir l'espacement maximal et minimal à saturation. Ce modèle peut

donc être utilisé pour prédire l'évolution de la �ssuration au cours de la déformation.
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Conclusions

Ce chapitre s'est intéressé à la compréhension du phénomène de �ssuration des �lms minces

métalliques sur substrats souples. En e�et a�n de pouvoir limiter la �ssuration, en vue de donner

des conseils de conceptions pour les circuits sur substrats souples, il est primordial de comprendre

ce mécanisme d'endommagement.

Pour étudier la propagation d'une �ssure dans un �lm, il est nécessaire dans un premier temps

de connaitre le taux de restitution d'énergie du �lm d'argent à l'étude ici. Pour cela un essai de

traction sous MEB permet de mesurer précisément l'avancée d'une �ssure au cours de la déformation.

Deux simulations 3D par éléments �nis, sous le logiciel de calcul ABAQUS, sont réalisées l'une avec

une con�guration avant avancée de la �ssure et l'autre après, pour une déformation imposée de 1,4%.

À l'issue de ces deux calculs, les énergies totales de chaque con�guration sont extraites, permettant

alors le calcul du taux de restitution d'énergie. Une étude sur l'in�uence du maillage montre qu'à

partie de 1,2 106 éléments, le taux de restitution d'énergie tend vers une valeur constante de 16 J.m-2.

Avec ce paramètre, un second modèle tridimensionnel est développé a�n d'étudier la pro-

pagation d'une �ssure dans un �lm déjà �ssuré. Ce modèle utilise des éléments de zone cohésive

permettant ainsi de modéliser la propagation de la �ssure. Le but de ce modèle est d'expliquer l'ori-

gine des deux régimes de �ssuration, à savoir le régime de �ssuration courte et en forme de zigzag

et le régime de �ssuration longue et droite. La comparaison du taux de propagation entre les deux

�lms d'épaisseur di�érente permet de montrer l'in�uence de ce paramètre géométrique. La propa-

gation rapide des �ssures dans un �lm épais de 2,0µm ne permet pas à d'autres �ssures de germer

autour de la �ssure croissante, ce qui lui permet de se propager au travers de l'échantillon. Alors que

pour un �lm mince de 0,4 µm, la propagation progressive laisse la possibilité à d'autres �ssures de

germer. Ces �ssures vont alors interagir entre elles, limitant ainsi leur taille. Cet e�et géométrique

sur l'épaisseur des �lms permet donc de justi�er le conseil donné en conclusion du Chapitre 2, pré-

conisant l'utilisation des �lms minces, qui �ssurent avec un régime court et en zigzag permettant le

passage du courant.

La dernière étude de ce chapitre concerne le paramètre d'espacement entre �ssures. Un modèle

bidimensionnel permet de dé�nir un encadrement de l'espacement entre �ssures au cours du test en

étudiant la répartition de contraintes dans le �lm. Pour les di�érentes épaisseurs étudiées de �lm

et de substrat, le modèle permet d'encadrer correctement l'évolution de l'espacement moyen avec la

déformation. Dans l'état saturé de la �ssuration, 15 échantillons sur 20 ont leur espacement moyen

entre �ssures obtenu expérimentalement encadré par le modèle. Il peut donc être utilisé pour obtenir

un encadrement de l'espacement moyen en fonction de la déformation pour d'autres épaisseurs de

�lm et de substrat. Les paramètres nécessaires sont les propriétés mécaniques du �lm et du substrat,

les épaisseurs du �lm et du substrat, ainsi que la déformation de �ssuration du �lm. Il sera intéressant

de tester ce modèle avec d'autres matériaux pour le �lm et le substrat a�n de véri�er sa validité.

La connaissance de l'évolution de l'espacement entre �ssures pourra permettre la conception de

circuits, dont la taille dans la direction de traction serait limitée par l'espacement minimal entre

�ssures obtenu par le modèle à la déformation maximale envisagée.
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Dans ce dernier chapitre, le second mécanisme d'endommagement de �lms minces métalliques

sur substrats souples est étudié. Il s'agit du �ambement par délaminage, engendrant la formation

de cloques sur le �lm métallique.

Dans le Chapitre 2, le �ambement a été caractérisé expérimentalement par un suivi de la

forme de cloque au cours de la déformation. Pour cela, des essais de traction sous interférométrie

optique ont permis de mesurer le pro�l 2,5D (z(x, y)) des cloques. Seuls les �lms de nanoparticules

d'argent imprimés par sérigraphie sur des substrats de polyimide ont été caractérisés. En e�et les

cloques des �lms imprimés par jet d'encre étaient trop petites pour être correctement caractérisées

par interférométrie optique.

Parmi les échantillons imprimés par sérigraphie, deux types ont été testés : le premier type

ayant subi un recuit simple après impression, appelé type 1, et le second type ayant subi une étape

de préparation du substrat avant impression et un recuit plus complexe après impression, appelé

type 2. Ces étapes sont décrites dans le paragraphe 2.2.2. Le �ambement couplé au délaminage

des échantillons de type 1 est modélisé dans la suite de ce chapitre à l'aide d'éléments cohésifs à

l'interface entre le �lm et le substrat. À partir des mesures in situ de �ambement et de la géométrie

des cloques, les paramètres du modèle cohésif sont identi�és.

Dans une première partie, le modèle de �ambement d'une ride droite développé par Hutchinson

et Suo [48], ainsi que le couplage fort qui existe entre adhésion et �ambement, sont présentés. Dans

une seconde partie, le modèle éléments �nis permettant d'identi�er les paramètres de la zone cohésive

à l'interface entre le �lm et le substrat est présenté.
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4.1 Modèle de �ambement analytique

Dans ce travail, le �ambement étudié est induit par la contraction transversale engendrée par

la �ssuration du �lm en traction uniaxiale. Or à notre connaissance, aucun modèle analytique ne

permet de modéliser le �ambement sous un tel chargement. Le modèle de ride droite de Hutchinson

et Suo [48], pour lequel le �ambement est induit spontanément par la contrainte résiduelle, est donc

présenté dans la suite, a�n de dé�nir des paramètres tels que la contrainte critique ou l'énergie de

�ambement. En outre ce modèle permet de montrer le couplage entre adhésion et �ambement, ainsi

que la nécessité de la mixité modale pour limiter le délaminage.

4.1.1 Modèle de ride droite

Ce modèle de ride droite correspond au �ambement d'une plaque élastique de �lm de longueur

in�nie selon x et délaminée d'une largeur 2b selon y, déposée sur un substrat in�ni. Le problème

s'étudie en deux dimensions, en considérant un équilibre invariant par translation dans la direction

x. La Figure 4.1 décrit la géométrie du problème. Le �lm est caractérisé par ef son épaisseur, Ef
son module d'Young et νf son coe�cient de Poisson.

Film

Substrat

ef

ef

Non flambé

Flambé

h

Chargement local
à l'interace fissuré

Figure 4.1 � Géométrie d'une ride droite. En haut à gauche : État de référence non �ambé ; En bas
à gauche : État �ambé ; À droite : Chargement local de l'interface. (Adapté de [48])

La déformation de la ride est caractérisée par les déplacements du plan moyen selon la direction

y par V (y) et selon la direction z par W (y). Dans l'état de référence non �ambé, caractérisé par une

contrainte équibiaxiale de compression σ, les déplacements dans ces deux directions sont nuls.

Le �ambement de la bande est caractérisé par la théorie des plaques non linéaires de Von

Karman, pour des conditions d'encastrement aux deux extrémités, tel que

V = W =
∂W

∂y
= 0 en y = ±b. (4.1)

La variation de la déformation du plan moyen dans la direction y est dé�nie par

εy =
∂V

∂y
+

1

2

(
∂W

∂y

)2

. (4.2)

À l'extrémité droite de la ride, le chargement local est dé�ni par M la variation du moment
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par unité de longueur et ∆N la variation des contraintes axiales de traction par unité de longueur

(Figure 4.1). Nx et Ny étant les résultantes des contraintes dans la direction x et y respectivement,

leur variation est donc égale à ∆Nx = Nx + σef dans la direction x et à ∆Ny = Ny + σef dans

la direction y. En utilisant la loi de Hooke pour le �lm et la dé�nition des contraintes axiales, la

déformation selon y peut être reliée à ∆Ny par

εy =
(1− ν2

f )∆Ny

Efef
. (4.3)

La déformation selon la direction x est nulle (εx = 0) en raison de l'invariance par translation dans

cette direction, ainsi la variation des contraintes axiales selon x est égale à ∆Nx = νf∆Ny. Le

moment de �exion est dé�ni par My = D ∂2W
∂y2

, avec D =
Ef e

3

f

12(1−ν2)
le module de �exion. L'équilibre

des e�orts dans le plan requiert ∂Ny
∂y = 0. La variation des contraintes axiales ∆Ny selon y est donc

une valeur constante, égale à ∆N , la valeur au bord de la ride droite. Ainsi l'équation d'équilibre

portant sur le moment de �exion est la suivante

D
∂4W

∂y4
− (∆N − σef )

∂2W

∂y2
= 0. (4.4)

La résolution de cette équation donne :


W (y) = h

2

[
1 + cos(πyb )

]
,

M ≡My(b) = π2

2
D
b2
,

∆N = 3π2

4
D
b2

(
h
ef

)
.

(4.5)

La hauteur maximale de la cloque h est dé�nie pour h = W (y = 0) et est relié à la contrainte

intrinsèque σ du �lm par

h

ef
=

√
4

3

(
σ

σc
− 1

)
, (4.6)

avec

σc =
π2

12

E

1− ν2
f

(ef
b

)2
. (4.7)

Le terme σc est la contrainte critique de �ambement associée au mode de �ambement en forme de

ride droite (cette contrainte correspond à la contrainte de �ambement pour une plaque élastique de

largeur 2b et de longueur in�nie encastrée le long des bords). La contrainte dans le �lm doit donc

être supérieure à cette contrainte critique pour faire apparaitre une cloque dans la zone délaminée

de taille 2b. Après �ambement, la cloque est donc dé�nie par le déplacement du plan moyen selon

z, W (y), et la hauteur de la cloque h(ef , σ/σc).

138



4.1. Modèle de �ambement analytique

4.1.2 Couplage entre �ambement et adhésion

Le taux de restitution d'énergie, d'un �lm se délaminant sur un substrat in�niment épais, est

calculé à partir du moment de �exion M et de la traction ∆N par Hutchinson et Suo [48], puis est

exprimé à l'aide de la contrainte dans le �lm σ et de la contrainte critique de �ambement σc selon :

G

G0
=
(

1− σc
σ

)(
1 + 3

σc
σ

)
, (4.8)

avec G0 = 1
2

1−ν2f
E efσ, l'énergie de déformation élastique stockée dans le �lm par unité de surface.

Pour une valeur donnée de contrainte dans le �lm σ, le taux de restitution d'énergie G tend vers G0,

lorsque b tend vers l'in�ni (σc∝1/b2). Ce taux de restitution s'annule, lorsque σ = σc et est maximal

en Gmax = 4G0
3 , lorsque σ = 3σc.

Le modèle de ride droite permet de montrer l'importance de la mixité modale sur la forme de

la cloque. Pour cela, il faut tout d'abord exprimer l'angle de mixité modale Ψ avec les paramètres

de la cloque, à partir de

tan Ψ =
4 cosω +

√
3 h
ef

sinω

−4 sinω +
√

3 h
ef

cosω
, (4.9)

avec ω un coe�cient dépendant des paramètres de Dundur. Ce coe�cient a été dé�ni par Thouless

et al. [116] pour une étude du chargement local d'un �lm délaminé sur un substrat. Le coe�cient ω

est égale à 52 ° lorsque le �lm et le substrat sont constitués du même matériau, c'est-à-dire quand

α = β = 0. Pour un �lm d'argent sur un substrat de Kapton, comme utilisé dans cette étude,

les coe�cients de Dundur, dé�nis dans l'Annexe ??, sont égaux à α = 0, 8 et β = α/4 = 0, 2, ce

qui permet d'obtenir ω = 59 °. L'évolution du coe�cient ω en fonction de α et β est tracée sur la

Figure 4.2.

Figure 4.2 � Évolution du paramètre ω en fonction de α et β.

Sur la Figure 4.3, l'évolution de la mixité modale est tracée en fonction du ratio de chargement
σ/σc. Lorsque la hauteur de la cloque h augmente, le ratio de chargement augmente. Ainsi la pro-
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Chapitre 4. Flambement

portion relative de mode II augmente par rapport à la proportion de mode I. L'augmentation de la

mixité modale lorsque la cloque se propage a une forte in�uence sur la propagation du délaminage

de la cloque, comme il est montré dans la suite du paragraphe.

Figure 4.3 � Évolution de l'angle de mixité modale en fonction du ratio de chargement σ/σc [48].

L'évolution du taux de restitution d'énergie G en fonction de la demi largeur de cloque b

(Figure 4.4) permet de montrer la nécessité de la mixité modale pour limiter la propagation de la

cloque.

Dans un premier cas, une interface dont le taux de restitution d'énergie est indépendant de la

mixité modale est considérée. Le critère de propagation du délaminage est donc dé�ni par G = GIc.

Une région initialement décollée sur un largeur 2bi est considérée et la contrainte de compression

biaxiale σ augmente dans le �lm. Le rapport G/GIc est tracé en fonction de la demi largeur de cloque

b, pour di�érents niveaux de contraintes, sur la Figure 4.4a. La courbe la plus basse correspond à la

valeur de contrainte (σc)b=bi pour laquelle, le �lm commence à �amber avec une largeur b = bi. La

valeur σ∗ correspond à la contrainte pour laquelle la courbe intercepte le critère de propagation de

la délamination G = GIc, lorsque b = bi. Lorsque la contrainte σ du �lm augmente entre (σc)b=bi et

σ∗, le �lm �ambe mais ne délamine pas. Une fois la contrainte σ∗ atteinte, le critère de propagation

est atteint et le délaminage s'amorce. La propagation sera alors nécessairement instable, puisque

la courbe G/GIc est supérieure à 1, lorsque b augmente, quel que soit b > bi. La propagation de la

cloque est donc illimitée.

Maintenant, un nouveau cas où le taux de restitution d'énergie à l'interface dépend de la mixité

modale est considéré. Le rapport G/Gc(Ψ) est tracé en fonction de b sur le Figure 4.4b. Partant d'une

région initialement délaminée de largeur 2bi, lorsque la contrainte σ atteint σ∗, la cloque se propage

et s'arrête lorsque b = b∗ (voir Figure 4.4b), car le critère de propagation n'est plus véri�é au-delà.

Cette analyse permet donc de montrer le couplage fort qui existe entre le �ambement et

l'adhésion et la nécessité d'utiliser la mixité modale pour expliquer l'arrêt de la propagation d'une

cloque. Par la suite, la mixité modale sera donc introduite dans les modèles utilisés.
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(a)

Gc(Ψ)

(b)

Figure 4.4 � Évolution du taux de restitution d'énergie G en fonction de la demi largeur de cloque
b [48] ; a) G indépendant de la mixité modale (propagation pour G = GIc) ; b) G dépendant de la
mixité modale (Propagation pour G = Gc(Ψ)).

4.2 Rappels expérimentaux

Dans le Chapitre 2, des essais de traction sous interféromètre sont réalisés sur des échantillons

imprimés par sérigraphie. Ces échantillons sont constitués d'un �lm de nanoparticules d'argent de

4,2 µm déposé sur un substrat de 125µm. Une analyse des pro�ls 2,5D de cloques, obtenus par

interférométrie optique, ont permis de suivre l'évolution des paramètres de cloques au cours de la

déformation. Les trois paramètres de cloque, illustrés sur la Figure 4.5, sont : la hauteur de cloque

h, la longueur a dans la direction x et la demi-largeur de cloque b dans la direction y.

Figure 4.5 � Paramètres de la taille d'une cloque de délamination.
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Lors de l'étirement du �lm, les cloques apparaissent dans le �lm après �ssuration. Les cloques

se forment alors de part et d'autre des �ssures. Au cours de l'essai, une �ssure particulière est étudiée

et l'évolution des deux cloques correspondantes est suivie à l'aide de l'interféromètre optique. Selon

leur position au-dessus ou au-dessous de la �ssure, elles sont désignées comme cloque � positive �

et cloque � négative � (Figure 4.6). L'évolution des paramètres de la cloque est présentée sur la

Figure 4.7. Pour cet échantillon, la première �ssure est apparue à 3% de déformation et la première

cloque mesurée est à 4% de déformation. Le suivi de cloque est réalisé jusqu'à 15% de déformation.

Figure 4.6 � Cloque observée à 15% de déformation

(a) Cloque positive. (b) Cloque négative.

Figure 4.7 � Évolution des paramètres de cloques au cours de la déformation.

4.3 Modélisation du cloquage par éléments �nis

Le cloquage, correspondant au �ambement par délaminage, induit après �ssuration sous un

chargement de traction uniaxiale est modélisé et simulé dans cette partie. La réponse mécanique
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de l'interface �lm/substrat est décrite par un modèle cohésif, dont les paramètres seront identi�és.

Dans un premier temps, les conditions de chargement seront véri�ées avec un modèle de �ambement

sans zone cohésive, puis les paramètres de la zone cohésive seront identi�és.

La contrainte résiduelle mesurée par di�raction par rayon X dans les �lms imprimés par sérigra-

phie est égale à -71MPa. En appliquant l'Équation 4.7 de Hutchinson et Suo, une contrainte critique

de �ambement de 164MPa est calculée. La contrainte critique de �ambement étant du même ordre

de grandeur en valeur absolue que la contrainte résiduelle du �lm, il serait donc intéressant d'étudier

son in�uence sur les paramètres d'adhésion. Cependant dans l'étude présentée ci-dessous, nous nous

sommes d'abord concentrés sur l'identi�cation des paramètres sans cette contrainte résiduelle, dont

l'in�uence sera étudiée dans un prochain travail.

4.3.1 Étude du �ambement sans délaminage

Les premiers calculs sont réalisés grâce à un modèle tridimensionnel, constitué d'un �lm et d'un

substrat seulement. Le but de cette simulation est de véri�er que le chargement appliqué au modèle

est bien dé�ni. En e�et si les conditions de chargement sont bien imposées, en dé�nissant une zone

demi-elliptique délaminée, dont la taille a et b correspond aux mesures expérimentales, la hauteur

de cloque obtenue à la �n du calcul, devrait correspondre à la hauteur mesurée expérimentalement

par interférométrie.

4.3.1.1 Description du modèle

Dans ce paragraphe, le modèle sans zone cohésive est décrit.

Géométrie du modèle Le modèle tridimensionnel est constitué de deux parties : un �lm d'argent,

d'une épaisseur de 4,2µm, et un substrat de Kapton, d'une épaisseur de 125 µm. L'ensemble du

modèle mesure Lx =120µm, selon la direction x et Ly =450µm, selon la direction y.

Grâce à des contraintes cinétiques entre le �lm et le substrat, décrites dans l'AnnexeE, l'adhé-

sion est parfaite le long de l'interface �lm/substrat à l'exception d'une zone initialement décollée,

de forme demi-elliptique. La demi-ellipse correspondant aux paramètres de la cloque expérimentale

mesurée à 4% de déformation mesure 33 µm selon la direction x et 112 µm selon la direction y, soit

une demi-largeur de cloque de 56µm.

Conditions aux limites (Figure 4.8) Deux conditions de symétrie sont appliquées : symétrie

selon la direction y par rapport au plan y = 0 (uy = 0) et symétrie selon la direction x par rapport

au plan x = 0 (ux = 0). Les déplacements de l'arête en x = 0 et z = 0 sont bloqués selon la direction

z. Une condition de périodicité est appliquée au plan y = Ly.

A�n de modéliser au mieux le phénomène de �ambement par délamination dans un �lm �ssuré

et de rendre compte de l'historique de chargement, un calcul en trois étapes est dé�ni :

� Dans la première étape, le �lm est intègre et un déplacement ucrack est imposé au substrat

et au �lm dans le plan en x = Lx. Le déplacement ucrack est dé�ni de façon à atteindre la
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déformation de �ssuration du �lm, qui est égale à εr = 3 %, à la �n de l'étape.

� Dans la seconde étape, le �lm se �ssure. A�n de simuler l'apparition d'une �ssure dans le

plan x = 0, les déplacements du �lm sont libérés au centre sur une distance Lc1 de 120 µm.

La taille de cette �ssure est justi�ée par l'étude de la taille de la �ssure en fonction de

la taille de cloque réalisée au Chapitre 2, dans le paragraphe 2.4.3. Dans cette étape, le

déplacement ucrack reste contant, permettant ainsi de relâcher les contraintes, dues à la

�ssuration.

� Dans la troisième étape, un déplacement uend est imposé, a�n d'atteindre la déformation

pour laquelle la première cloque a été détectée, soit 4%.

Dans la première étape où le �lm n'a pas encore �ssuré et est encore parfaitement lié au substrat,

les déplacements de l'interface entre le �lm et le substrat sont bloqués selon z. Cette condition est

libérée lors de la seconde étape.

Propriétés des matériaux Des lois élastoplastiques sont dé�nies pour le �lm et le substrat.

La loi élastoplastique du Kapton est identi�ée à partir des essais de traction couplés aux calculs

de corrélation d'images, présentées dans la partie 2.1, du chapitre 2. La courbe contrainte vraie -

déformation vraie, utilisée dans les simulations, est présentée sur la Figure 4.9.

Pour identi�er la loi de comportement élastoplastique de l'argent, les mesures de nanoinden-

tation, présentées au paragraphe 2.2.1.3 du Chapitre 2, ont permis d'obtenir les propriétés élastiques

et plastiques du �lm d'argent, à savoir un module d'Young de 36GPa (pour un coe�cient de Poisson

de 0,3), une limite d'élasticité de 270MPa et un coe�cient d'écrouissage de 0,11. En prenant la loi

de Krupkowski, le comportement élastoplastique de l'argent est calculé par l'Équation 3.5, dé�nie

dans le Chapitre 3, et tracé sur la Figure 4.10.

Maillage Le substrat et le �lm sont maillés avec des éléments briques à interpolation quadratiques,

ayant une taille de 5×5 µm2 dans le plan (Oxy). Trois éléments sont présents dans la hauteur du

�lm et du substrat.

Ingrédients nécessaires au �ambement A�n de prendre en compte les termes quadratiques

dans les composantes du tenseur de déformation, le tenseur des déformations de Green Lagrange est

utilisé.

Pour induire le �ambement, une imperfection géométrique est introduite à l'interface �lm/substrat.

Dans ce modèle, cette imperfection correspond à la zone délaminée en forme de demi-ellipse.

Détermination de la hauteur de cloque Dans ce paragraphe, l'étendue latérale de la cloque

étant limitée à la demi-ellipse délaminée, seule la hauteur de la cloque est extraite du calcul. Cette

hauteur h est déterminée à partir du champ de déplacement selon z, sur les n÷uds supérieurs du �lm

et est égale à la di�érence entre le point ayant l'ordonnée z la plus élevée et celui ayant l'ordonnée

z la plus faible.
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Figure 4.8 � Conditions aux limites pour le modèle de �ambement.
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Figure 4.9 � Courte de contrainte vraie-déformation vraie du substrat de Kapton.

Figure 4.10 � Courbe contrainte-déformation du �lm d'argent.
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4.3.1.2 Justi�cation de l'utilisation des trois étapes de calcul

Le modèle sans zone cohésive en trois étapes de calcul est comparé à un modèle sans zone

cohésive avec une seule étape de calcul. Pour le calcul en une étape, le modèle est également constitué

d'un �lm et d'un substrat. Les conditions aux limites de ce modèle sont décrites sur la Figure 4.11.

Comme pour le modèle précédent, l'adhésion est parfaite à l'interface sauf sur une zone délaminée

en forme de demi-ellipse. Dans ce modèle, dès le début du calcul, le �lm est �ssuré et l'interface

entre le �lm et le substrat est délaminée sur la demi-ellipse.

 

x

y

z

y=0
uy=0Lx

Ly

y=Ly
Condition 

de périodicité

x=0
ux=0

x=0, z=0
uz=0

0

x=Lx
ux=uend

x=0
l

ux film libre

Lc1

Figure 4.11 � Conditions aux limites pour le modèle en une seule étape.

Sur la Figure 4.12, l'évolution de la hauteur de la cloque en fonction de la déformation est tracée

pour un calcul avec une seule étape et pour un autre calcul avec trois étapes. À 4% de déformation,

la hauteur de cloque pour un modèle en une étape (courbe bleue) est bien plus importante que les

hauteurs mesurées expérimentalement (points rond bleus), correspondant aux mesures des cloques

de part et d'autre de la �ssure. La hauteur de la cloque pour le calcul en trois étape (courbe verte)

est quant à elle comprise entre les deux points expérimentaux. En e�et le �lm et le substrat ayant

des comportements élastoplastiques, l'accumulation de la plasticité dans le �lm avant �ssuration et

�ambage ne peut être négligée, in�uençant ainsi la hauteur de cloque �nale via une diminution de

l'énergie élastique disponible pour le �ambement.

4.3.2 Modèle avec zone cohésive

Dans le paragraphe précédent, le chargement a été clairement dé�ni et justi�é. Dans cette

partie, les paramètres de la zone cohésive seront identi�és, mais tout d'abord, le modèle avec une

zone cohésive est décrit.

4.3.2.1 Description

Dans ce paragraphe, le modèle tridimensionnel de �ambement avec une zone cohésive à l'in-

terface entre le �lm et le substrat est détaillé.
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Figure 4.12 � Évolution de la hauteur de cloque pour un modèle en une étape et un modèle en
trois étapes, en fonction de la déformation axiale.

Géométrie du modèle et conditions aux limites Le modèle est constitué de trois parties : un

�lm d'argent, un substrat de Kapton et une zone cohésive, qui permettra de décrire le délaminage

de l'interface �lm-substrat. Le �lm et le substrat ont les mêmes dimensions que pour le modèle sans

zone cohésive. Les conditions aux limites sont les mêmes que celles décrites sur la Figure 4.8. Dans

la troisième étape, le déplacement uend imposé est dé�ni de façon à atteindre la déformation en �n

d'essai de traction, qui est égale à 15%. Le comportement mécanique du �lm et du substrat est

décrit dans la partie précédente (paragraphe 4.3.1.1). Les éléments de la zone cohésive sont de type

brique à interpolation linaire, mesurant 5×5 µm2 de cotés.

Pour induire le �ambement, une petite imperfection géométrique est introduite en supprimant

un élément cohésif le long du plan x = 0 en y = Ly/2, correspondant ainsi à une petite zone

initialement délaminée. Ce petit défaut est au moins dix fois plus petit que l'étendue latérale de la

cloque expérimentale �nale.

Paramètres de la zone cohésive Un modèle cohésif est utilisé pour l'interface �lm/substrat.

Le long du plan cohésif correspondant à l'interface, les composantes normales et tangentielles en

ouverture et en traction sont dé�nies selon les pro�ls triangulaires décrits sur la Figure 4.13.

En mode I, seuls les composantes Tn et δn sont présentes alors qu'en mode II, ce sont les

composantes Tt et δt. La combinaison des deux pro�ls en mode mixte est dé�nie avec

Teq =
√
T 2
n + T 2

t ,

δeq =
√
〈δn〉2 + δ2

t .
(4.10)

Le crochet de Macaulay 〈.〉 représente la partie positive d'un nombre. Un état purement en compres-

sion n'induit donc pas d'endommagement, puisque le crochet de Macaulay est égal à 0. En mode I

seul, GIc est dé�ni par
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Contrainte T

GIcGIIc
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Critère de rupture
δeq,max
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Figure 4.13 � Loi de traction-séparation bilinéaire.

GIc =
1

2
Tn,maxδn,max, (4.11)

et de manière identique en monde II, GIIc est dé�ni par

GIIc =
1

2
Tt,maxδt,max. (4.12)

En mode mixte, le critère d'amorçage de la décohésion, choisi pour ce modèle, est

(
Tn

Tn,max

)2

+

(
Tt

Tt,max

)2

= 1. (4.13)

La condition d'apparition d'une �ssure localement en mode mixte s'écrit

Gc(Ψ) =
1

2
Teq,maxδeq,max, (4.14)

où

Gc(Ψ) = GIc(1 + tan2((1− λ)Ψ)), (4.15)

avec Ψ l'angle de mixité modale et λ un paramètre d'ajustement. L'angle de mixité modale normalisé

Ψ∗ est dé�ni sous ABAQUS par

Ψ∗ =
2

π
tan−1(

Tt
Tn

) =
2

π
Ψ. (4.16)

Alors que l'angle de mixité modale Ψ varie entre 0 ° et 90 °, l'angle normalisé Ψ∗ varie entre 0 et 1.

Les deux formules ci-dessus permettent ainsi de dé�nir la dépendance de l'énergie de séparation à

la mixité modale. Les paramètres de ce modèle seront identi�és dans la suite.

Détermination de la taille de cloque Trois paramètres de taille pour la cloque sont déterminés

à l'issue du calcul : la hauteur h selon la direction z, la longueur a selon la direction de traction, qui
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ici est la direction x et la demi-largeur b selon la direction y (Figure 4.5).

La hauteur h est déterminée comme pour le modèle sans zone cohésive. La taille de la cloque

dans le plan (Oxy), c'est-à-dire la longueur a et la demi-largeur b, est dé�nie à partir de l'étendue

de la zone délaminée de l'interface �lm/substrat.

4.3.2.2 Détermination de l'étendue latérale de la cloque

Le modèle cohésif implanté dans ABAQUS est formulé en s'inspirant de la mécanique de

l'endommagement. Dès lors que l'amorçage de la décohésion a lieu, la traction Teq de la partie

adoucissante est décrite selon

Teq = (1−D)Kδeq, (4.17)

avec K la raideur initiale, prise su�samment grande pour que δeq,0 l'ouverture à l'amorçage de la

décohésion, soit négligeable devant δeq,max l'ouverture critique. D est dé�ni selon :

D =
δeq,max(δeq − δeq,0)

δeq(δeq,max − δeq,0)
, (4.18)

La variable D varie entre 0 et 1. Lorsque D devient non nul, l'élément cohésif commence à s'en-

dommager et formellement une �ssure apparait lorsque D = 1. Dans la pratique, un élément cohésif

est considéré �ssuré lorsque Teq > 10 %Teq,max, où Teq,max est la contrainte à l'amorçage de la

décohésion. Cette inégalité correspond alors à une valeur de D, appelée Dmax, telle que Dmax . 1.

Dans ce paragraphe, il est déterminé à partir de quelle valeur maximale de la variable d'endom-

magement Dmax, proche de 1, les éléments cohésifs sont considérés rompus. Pour cela, l'in�uence de

cette valeur Dmax sur la taille apparente de la cloque dans le plan (Oxy), c'est-à-dire sur la taille de

la zone délaminée, est étudiée. La valeur de Dmax à partir de laquelle la taille de la cloque converge

sera choisie.

Cette étude est réalisée pour une contrainte à l'amorçage de la décohésion Tn,max de 5MPa,

une énergie d'adhésion en mode I GIc de 2 J.m-2 et un paramètre λ de 0,2. Ces valeurs seront justi�ées

dans le paragraphe suivant. De plus Tt,max est pris égale à dix fois la valeur de Tn,max.

L'évolution de la taille de cloque au cours de la déformation est présentée sur la Figure 4.14,

pour di�érentes valeurs de Dmax variant de 0,9 à 1. Pour une même déformation imposée de 6% par

exemple, la di�érence entre la longueur et la demi-largeur pour un Dmax de 0,9 et pour un Dmax de

1,0 est égale à 30 µm, soit une variation par rapport à la valeur pour Dmax égale à 1 de plus 150%

pour la longueur et de plus 75% pour la demi-largeur. Cette importante di�érence correspond à 6

éléments cohésifs et ne peut être négligée. Il est donc important de bien choisir la valeur maximale

de la variable d'endommagement pour étudier la taille de la cloque. À partir de Dmax égal à 0,9999,

la taille de cloque commence à converger puisqu'une di�érence maximale de 5 µm, correspondant à

un élément, est observée. Une valeur maximale de décohésion Dmax égale à 0,9999 est donc choisie

pour déterminer l'étendue du délaminage et ainsi la taille de cloque.

150



4.3. Modélisation du cloquage par éléments �nis

0 2 4 6 8 10 12 14
Deformation (%)

0

20

40

60

80

100

120

Lo
n
g
u
e
u
r 

d
e
 l
a
 c

lo
q
u
e
 s

e
lo

n
 x

:
a

(µ
m

) Dmax

1,0

0,9999

0,999

0,99

0,9

(a) Sur la longueur a.

0 2 4 6 8 10 12 14
Deformation (%)

0

20

40

60

80

100

120

D
e
m

i-
la

rg
e
u
r 

d
e
 l
a
 c

lo
q
u
e
 s

e
lo

n
 y

:
b

(µ
m

)

Dmax

1,0

0,9999

0,999

0,99

0,9

(b) Sur la demi-largeur b.

Figure 4.14 � In�uence de Dmax sur la taille de cloque dans le plan (Oxy).

4.3.2.3 Identi�cation des paramètres de la zone cohésive

Dans cette partie, les mesures expérimentales de géométrie de cloques au cours de la défor-

mation présentées dans la partie 4.2 vont permettre d'identi�er les paramètres du modèle cohésif.

Trois paramètres vont être identi�és : la contrainte critique à l'amorçage de la décohésion en mode

I Tn,max, l'énergie d'adhésion en mode I GIc et le paramètre d'ajustement pour la mixité modale λ

de l'énergie d'adhésion, dé�ni dans l'Équation 4.15.

Une démarche heuristique pragmatique en deux étapes a été utilisée a�n d'identi�er un jeu

de paramètres permettant de rendre compte correctement des observations expérimentales. Cette

première approche permet d'identi�er un jeu de paramètres satisfaisant mais ne garantit pas qu'il soit

optimal et n'assure pas son unicité. Une étude paramétrique plus complète de type plan d'expérience

avec minimisation d'une fonction d'erreur pourra permettre de pallier à cela.

Deux valeurs de λ, correspondant aux valeurs classiques utilisées dans la littérature [48] sont

étudiées λ = 0, 2 (étape n° 1) et λ = 0, 4 (étape n° 2). Pour chacune de ces deux valeurs, l'in�uence

de l'énergie d'adhésion GIc est étudiée pour 0,5, 2 et 4 J.m-2. En e�et l'énergie d'adhésion d'une

interface métal/polymère est de l'ordre de grandeur du J.m-2 [61, 88, 62]. La valeur de la contrainte

critique d'endommagement Tn,max est quant à elle ajustée pour les valeurs de 2, 5, 8, 20 et 30 MPa.

La contrainte critique Tt,max d'endommagement en mode II est toujours prise égale à dix fois la

valeur de Tn,max. Les valeurs explorées pour les di�érents paramètres sont représentées Figure 2.15.

Le point de départ de cette démarche (étape 1a) pour une mixité modale λ = 0, 2 correspond

à l'étude de l'in�uence de l'énergie d'adhésion GIc, paramètre physiquement le plus représentatif

de l'adhésion, pour une valeur de Tn,max = 5 MPa. Pour la meilleure valeur de GIc identi�ée, la

contrainte critique d'endommagement rendant le mieux compte de l'évolution de la forme de la

cloque est choisie (étape 1b). Dans un deuxième temps, pour λ = 0, 4, l'in�uence de Tn,max (étape

2a) puis de GIc(étape 2b) en partant du meilleur couple identi�é à λ = 0, 2 est étudiée. Les résultats

de ces deux étapes sont décrits dans les paragraphes suivants.
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Figure 4.15 � Plan expérimental pour l'identi�cation inverse des paramètres de la zone cohésive.

1ère étape : pour λ=0,2 Dans un premier temps, l'in�uence des paramètres de la zone cohésive

sont testés pour une valeur de λ égale à 0,2.

In�uence de GIc (étape 1a) Pour une valeur de contrainte critique normale Tn,max de

5MPa, trois valeurs d'énergie d'adhésion en mode I sont testées : 0,5, 2 et 4 J.m-2. L'évolution des

trois paramètres de taille de cloque est tracée en fonction de la déformation pour les trois valeurs

d'énergie testées sur la Figure 4.16. La hauteur et l'étendue délaminée de la cloque diminuent lorsque

l'énergie d'adhésion augmente. En e�et plus l'énergie d'adhésion est élevée, plus il est di�cile de

rompre les éléments cohésifs, c'est-à-dire plus il est di�cile de délaminer l'interface �lm/substrat,

réduisant ainsi la taille de la cloque.

La hauteur de cloque h expérimentale est proche de la hauteur obtenue pour une énergie de

2 J.m-2. La longueur de la cloque a expérimentale est comprise entre la longueur obtenue par le calcul

pour une énergie de 2 J.m-2 et une énergie de 0,5 J.m-2. La demi-largeur de cloque b quant-à-elle est

proche de celle obtenue pour une énergie de 0,5 J.m-2 au début de l'essai, puis pour une déformation

supérieure à 6%, elle est plus proche de la demi-largeur obtenue pour une énergie de 2 J.m-2.

Au vu de ces premiers résultats, l'énergie d'adhésion de l'interface �lm/substrat en mode I

semble proche de 2 J.m-2 pour un paramètre d'ajustement λ=0,2.
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Figure 4.16 � In�uence de Gc sur la taille de la cloque de délamination pour Tn,max=5MPa et
λ = 0, 2 (étape 1a).

In�uence de Tn,max (étape 1b) Pour une énergie d'adhésion GIc de 2 J.m-2, pour laquelle

les prédictions semblent proches des mesures, plusieurs valeurs de contrainte critique Tn,max sont

testées entre 2 et 30MPa. L'évolution des trois paramètres de la taille de cloque est tracée sur la

Figure 4.17.

La hauteur diminue mais la taille dans le plan (Oxy) augmente, lorsque la contrainte critique

normale augmente. Cependant dans ce cas, la variation de la contrainte critique d'amorçage Tn,max
testée a très peu d'e�et sur la taille de la cloque �nale, variant d'une dizaine de pourcents dans le

plan (Oxy) et selon la hauteur de la cloque. L'étendue de la cloque dans le plan (Oxy) pour une

contrainte critique de 30MPa ne suit pas la tendance des autres contraintes.

Pour la première étude, pour une valeur de λ = 0, 2 et une énergie d'adhésion GIc de 2 J.m-2,

une contrainte critique d'amorçage de la décohésion de la vingtaine de mégapascals semble raison-

nable.
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Figure 4.17 � In�uence de Tn,max sur la taille de la cloque de délamination pour GIc=2J.m-2 et
λ = 0, 2 (étape 1b).

2de étape : pour λ=0,4 Dans un second temps, les paramètres de la zone cohésive sont testés

pour une valeur de λ égale à 0,4. Pour réaliser cette étude, les premiers paramètres testés sont ceux

pour lesquels la cloque prédite la plus proche de l'expérimentale a été obtenue pour l'étude avec

λ=0,2, c'est-à-dire une énergie d'adhésion de 2 J.m-2 et une contrainte critique de 20MPa.

In�uence de Tn,max (étape 2a) Pour une énergie d'adhésion GIc de 2 J.m-2, servant comme

point de référence au vu de l'étude avec une valeur de λ égale à 0,2, plusieurs valeurs de contrainte

critique Tn,max sont testées entre 2 et 30MPa. L'évolution des trois paramètres de la taille de cloque

est tracée sur la Figure 4.18.

Pour une valeur d'énergie d'adhésion constante, la hauteur et la taille dans le plan (Oxy)

diminue, lorsque la contrainte critique normale augmente. Bien que la variation de la contrainte

critique ait peu d'e�et sur l'étendue de la cloque selon la direction x, elle a un e�et beaucoup plus

marqué sur la hauteur de la cloque h et sa demi-largeur b selon la direction y. La demi-largeur selon
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la direction y est proche de l'évolution prédite pour une valeur de contrainte critique de 20MPa

jusqu'à une déformation de 8%, mais au-delà elle se rapproche de l'évolution pour une contrainte

critique de 30MPa. La hauteur et la longueur prédites les plus proches des valeurs expérimentales

sont obtenues pour une valeur de contrainte critique de 20MPa.

Avec cette analyse, la contrainte Tn,max pour laquelle la cloque prédite est la plus proche

des valeurs expérimentales est obtenue pour une contrainte critique de 20MPa. Le pro�l de cloque

obtenue pour cette valeur de λ de 0,4 est plus proche que ceux obtenues pour une valeur de λ de

0,2.
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Figure 4.18 � In�uence de Tn,max sur la taille de la cloque de délamination pour GIc=2J.m-2 et
λ = 0, 4 (étape 2a).

In�uence de GIc (étape 2b) Pour une valeur de contrainte critique normale de Tn,max
de 20MPa, trois valeurs d'énergie d'adhésion en mode I sont testées : 0,5, 2 et 4 J.m-2. L'évolution

des trois paramètres de taille de cloque est tracée sur la Figure 4.19, en fonction de la déformation

pour les trois valeurs d'énergie testées. La taille de la cloque diminue lorsque l'énergie d'adhésion
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augmente.

La hauteur de cloque h et la longueur a expérimentales sont proches de la hauteur obtenue

pour une énergie de 2 J.m-2. La demi-largeur expérimentale b selon la direction y est proche de la

cloque prédite obtenue pour une énergie d'adhésion de 0,5 ou 2 J.m-2 jusqu'à 6% de déformation,

puis elle se rapproche de la cloque obtenue pour une énergie de 4 J.m-2 après. La cloque obtenue

pour une énergie d'adhésion de 2 J.m-2 semble donner les meilleurs résultats.
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Figure 4.19 � In�uence de Gc sur la taille de la cloque de délamination pour Tn,max=20MPa et
λ = 0, 4 (étape 2b).

Bilan de l'identi�cation de paramètres Au vu des géométries de cloque obtenues pour les

di�érents paramètres testés, les paramètres qui semblent permettent d'obtenir la cloque prédite la

plus proche des mesures expérimentales sont rassemblés dans le Tableau 4.1. La valeur de l'énergie

d'adhésion identi�ée est de l'ordre de grandeur des énergies calculées dans la littérature. En e�et

l'équipe de Cordill [61] obtient une valeur de 4,5 J.m-2, grâce à un modèle 2D pour des �lms de chrome

sur polyimide. Toth [62] a réalisé une étude semblable à celle présentée ci-dessus par éléments �nis,
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également pour des �lms de chrome sur un substrat de polyimide. L'auteur avait identi�é une énergie

d'adhésion en mode I de 4 J.m-2 et en mode II de 8 J.m-2, ainsi qu'une contrainte critique de 80MPa.

Valeurs identi�ées

Paramètre d'ajustement λ 0,4
Contrainte critique de traction Tn,max 20MPa
Énergie d'adhésion en mode I GIc 2 J.m-2

Tableau 4.1 � Résultat de l'identi�cation des paramètres du modèle cohésif de l'interface
�lm/substrat.
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Conclusions

Dans ce chapitre, le modèle de cloque en ride droite de Hutchinson et Suo [48] est présenté

a�n de montrer le couplage fort qui existe entre �ambement et adhésion et la nécessité d'utiliser la

mixité modale pour arrêter la propagation de la cloque.

Ensuite un modèle par éléments �nis tridimensionnel a permis de réaliser une identi�cation des

paramètres d'adhésion d'un modèle cohésif pour l'interface �lm/substrat. Cette étude est réalisée en

comparant les pro�ls de cloques prédites à ceux mesurés expérimentalement, pour le premier type

d'échantillon imprimé par sérigraphie. Ainsi en mode I une énergie d'adhésion de 2 J.m-2 et une

contrainte critique de 20MPa sont obtenues pour un paramètre d'ajustement λ de la dépendance à

la mixité modale de 0,4. Ces valeurs sont comparables à celles obtenues dans la littérature pour des

�lms de chrome sur polyimide. Dans un prochain travail, il serait néanmoins intéressant de prendre

en compte le rôle de la contrainte résiduelle sur le pro�l de la cloque et ainsi que sur les paramètres

de la loi cohésive décrivant d'adhésion.
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Dans ce manuscrit, la �abilité mécanique de �lms minces métalliques d'argent déposés sur

substrats souples de polyimide a été étudiée. Lorsqu'un �lm mince métallique déposé sur un substrat

souple est étiré, dans un premier temps, des �ssures se forment perpendiculairement à la direction de

traction, puis dans un second temps, des cloques de délaminage apparaissent aux bords des �ssures.

Les deux mécanismes d'endommagement observés dans ce type de �lm sont donc la �ssuration et le

�ambement. Ces deux mécanismes ont été caractérisés expérimentalement puis, les paramètres de

deux modèles de zone cohésive ont été identi�és a�n de permettre des prédictions quant à la �abilité

mécanique de ce type de système.

Caractérisation expérimentale Deux techniques expérimentales ont été développées, a�n de

permettre l'étude de la �ssuration (sur les échantillons imprimés par jet d'encre) et du �ambement

(sur les échantillons imprimés par sérigraphie) :

� Pour la �ssuration, des essais de traction ont été réalisés sous un microscope optique a�n de

suivre la propagation des �ssures au cours de la déformation. Les images acquises au cours

de l'essai ont ensuite été analysées grâce à un programme développé sous Scilab, qui permet

d'obtenir des images binaires des �ssures, par l'application de plusieurs �ltres. Les �ssures

ont alors été examinées a�n d'extraire des données statistiques, telles que l'espacement

entre �ssures.

� Pour le �ambement, des essais de traction ont été menés sous interféromètre optique, a�n

d'obtenir le pro�l des cloques de délaminage au cours de l'essai. Pour les di�érents états

de déformation, ces pro�ls ont ensuite été ajustés à une fonction polynomiale connue a�n

d'extraire les trois paramètres de cloques : la hauteur, la longueur selon la direction de

traction et la demi-largeur selon la direction transversale.

Les résultats de la caractérisation de la �ssuration ont montré l'existence de deux régimes de �ssu-

ration : des �ssures longues et droites, pour des échantillons ayant une épaisseur supérieure à 1,7µm

et des �ssures courtes et en forme de zigzag, pour des �lms ayant une épaisseur inférieure à 1,2 µm.

Le régime de �ssuration long est rédhibitoire pour l'utilisation d'un système souple, puisque la pro-

pagation d'une �ssure sur toute la largeur de l'échantillon entraine l'ouverture du circuit électrique.

Le second régime en zigzag détériore la capacité du circuit à transmettre le courant mais n'est pas

rédhibitoire et est donc intéressant.

Quel que soit le régime de �ssuration, l'analyse de l'espacement entre �ssures au cours de
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la déformation a révélé que trois étapes se succèdent au cours de la �ssuration : la germination,

la multiplication et la saturation. L'espacement moyen à saturation entre �ssures augmente avec

l'épaisseur du �lm. Cet espacement est un paramètre important car il a permis d'identi�er un

modèle réaliste représentant la �ssuration d'un �lm.

La caractérisation expérimentale de la �ssuration et du �ambement terminée, nous nous

sommes intéressés à la compréhension des phénomènes observés en développant des modèles par

éléments �nis sous ABAQUS.

Fissuration Un premier modèle a été développé a�n de calculer le taux de restitution d'énergie du

�lm d'argent. Ce calcul est réalisé par couplage entre un essai de traction sous MEB permettant de

mesurer l'avancée d'une �ssure et deux calculs numériques avant et après propagation d'une �ssure,

permettant d'extraire l'énergie totale. Grâce à cette méthode un taux de restitution d'énergie de

16 J.m-2 a été calculé dans le �lm.

Il a ensuite été montré que l'origine des deux régimes de �ssuration long et court est due à

un e�et géométrique de l'épaisseur du �lm. En e�et l'étude de la propagation d'une �ssure dans

un modèle tridimensionnel utilisant des éléments de zone cohésive montre qu'une �ssure se propage

plus rapidement dans un �lm épais que dans un �lm mince. La �ssure se propageant lentement dans

le �lm mince, d'autres �ssures ont la possibilité de germer autour. Toutes ces �ssures vont ainsi

interagir entre elles et limiter la propagation de la �ssure sur la largeur de l'échantillon, alors que

pour le �lm épais, la �ssure se propage beaucoup plus rapidement et ne laisse pas la possibilité aux

autres �ssures de germer. Elle reste ainsi isolée et se propage sur tout l'échantillon en ligne droite.

Pour �nir, l'étude de la �ssuration a souligné les limites des modèles de Hu ou d'Agrawal,

employés dans la littérature. Un modèle bidimensionnel par éléments �nis a donc été développé a�n

de reproduire les di�érentes étapes de la �ssuration, permettant ainsi d'obtenir un encadrement

de l'espacement entre �ssures au cours de l'essai. L'intérêt de ce modèle plus réaliste, avec des

prédictions en accord avec les observations a été démontré. Il serait néanmoins intéressant de valider

ce modèle pour d'autres matériaux pour le �lm et le substrat.

Flambement Le modèle de Hutchinson et Suo [48] a permis de rappeler le couplage fort existant

entre �ambement et adhésion ainsi que la nécessité d'utiliser la mixité modale pour observer un arrêt

de la propagation de la cloque de délaminage. Un modèle par éléments �nis a ensuite été implanté

a�n de réaliser une identi�cation inverse des paramètres de zones cohésives à l'interface entre le �lm

et le substrat. Ces paramètres sont :

� L'énergie d'adhésion entre le �lm et le substrat en mode I, GIc ;

� La contrainte critique à l'amorçage de la décohésion selon la direction normale Tn,max ;

� Le paramètre d'ajustement λ de la dé�nition de l'énergie d'adhésion en mixité modale.

Une comparaison entre la cloque obtenue par le suivi expérimental de l'échantillon imprimé par

sérigraphie (type 1) et la cloque obtenue numériquement a permis d'identi�er une énergie d'adhésion

GIc de 2 J.m-2, une contrainte critique Tn,max de 20MPa et un paramètre de mixité modale λ de
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0,4. La détermination de ces paramètres est nécessaire pour apporter une meilleure compréhension

du phénomène de �ambement, dans l'optique de concevoir des circuits ayant une meilleure �abilité.

Le modèle de �ambement développé pour identi�er les paramètres de l'interface �lm/substrat

ne prend pas en compte les contraintes résiduelles. Or pour les �lms d'argent imprimés par séri-

graphie, cette contrainte résiduelle a été évaluée à -71MPa par DRX. La contrainte critique de

�ambement calculée avec le modèle de Hutchinson et Suo [48] est égale à 164MPa. Ces deux valeurs

de contraintes sont du même ordre de grandeur en valeur absolue. Il semble nécessaire d'évaluer

l'in�uence de cette contrainte résiduelle dans le �lm, sur les conditions d'apparition et de croissance

d'une cloque de délaminage. La contrainte résiduelle est bien plus faible dans les �lms déposés par

jet d'encre, car elle a été mesurée à -17MPa en moyenne. Cependant il serait intéressant de véri�er

son e�et, s'il existe, sur l'espacement entre �ssures.

Conseils Au vu des di�érentes études réalisées, quelques conseils peuvent être énoncés quant à la

conception de circuits électroniques constitués de �lms métalliques d'argent imprimés par jet d'encre

et déposés sur substrats souples.

Puisque le régime long observé est rédhibitoire contrairement au régime court qui peut encore

laisser passer le courant une fois le �lm �ssuré, il est conseillé d'imprimer des �lms minces ayant

une épaisseur inférieure à 1,2 µm. Il serait intéressant d'explorer la gamme d'épaisseur entre 1,2 et

1,7 µm, qui n'a pas été étudiée au cours de cette thèse, a�n d'obtenir une épaisseur de transition

plus précise entre les deux régimes.

Cependant si une épaisseur supérieure à 1,7 µm doit être utilisée, l'espacement entre �ssures

est une bonne indication pour la conception de motifs. En e�et si le motif a une taille inférieure à

l'espacement entre �ssures à saturation dans la direction de sollicitation, il ne devrait pas �ssurer.

Les espacements entre �ssures à saturation pour les �lms ayant une épaisseur supérieure à 1,7µm

est comprise entre 15 et 30µm. Cette taille de motifs est encore imprimable avec la technique par

jet d'encre qui a une résolution de 10 µm. En utilisant le modèle bidimensionnel de �ssuration, les

espacements entre �ssures obtenus numériquement peuvent être utilisés pour concevoir des motifs

pour di�érentes épaisseurs de �lm et de substrat.

En outre l'étude des di�érentes épaisseurs de substrat a permis de dégager de premières ten-

dances qui pourraient être utiles aux concepteurs. En e�et l'espacement entre �ssures à saturation

augmente lorsque l'épaisseur du substrat diminue. Pour des �lms ayant une épaisseur supérieure

à 1,7 µm, des motifs plus grands pourraient être envisagés en diminuant l'épaisseur du substrat.

Pour les �lms ayant une épaisseur inférieure à 1,2µm, �ssurant en régime court, la déformation

à saturation est atteinte plus rapidement pour les �lms imprimés sur des substrats minces. Pour

retarder l'étape de saturation et ainsi espérer avoir une conduction su�sante du courant jusqu'à

une déformation plus importante du système, l'épaisseur du substrat doit donc être augmentée. Une

étude plus précise devrait cependant être réalisée car bien que l'étape de saturation soit retardée,

l'espacement entre �ssures est quant à lui diminué avec une épaisseur de substrat plus importante,

ce qui pourrait entrainer une diminution de la conductivité électrique.
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Conclusions et perspectives

Perspective Ce travail a permis de caractériser mécaniquement la �abilité mécanique de �lms

minces métalliques sur substrats souples. Cependant ces systèmes étant utilisés dans des circuits

électroniques, une composante importante n'est pas abordée dans cette étude, à savoir la �abilité

électrique au cours de la déformation. De nombreuses études ont déjà étudié le couplage entre la

déformation mécanique et la conduction électrique [70, 74, 117, 118]. A�n d'étudier ce couplage,

des mesures de résistance quatre points sont réalisées au cours des essais de traction. Avec cette

technique, la déformation à rupture est estimée lorsque la résistance relative dévie de la résistance

relative théorique. Pour le régime de �ssuration court, la résistance augmente progressivement au

cours de la déformation, en raison de l'apparition tout aussi progressive de nouvelles �ssures courtes.

Pour le régime de �ssuration long, la résistance augmente de façon brutale, lorsque la première �ssure

apparaît. La résistance relative théorique est reliée à l'élongation relative par la relation suivante :

R

R0
= (

L

L0
)2 = (1 + ε)2, (4.19)

avec R0 la résistance initiale, L0 la distance initiale entre les points de contacts de la mesure

électrique, c'est-à-dire la longueur utile de l'essai de traction, R la résistance instantanée et L la lon-

gueur instantanée. Lorsque des �ssures apparaissent, l'Équation 4.19 n'est plus valide. La faisabilité

de ce type d'expériences pour nos échantillons a été démontrée au cours d'une étude réalisée lors d'un

stage e�ectué par Michael Kitcher, comme l'illustre la courbe de la résistance relative en fonction

de la déformation sur la Figure 4.20. Cette expérience a été réalisée sur un �lm de 0,5µm déposé sur

un substrat de 125 µm. La variation de la résistance relative de l'échantillon par rapport à la valeur

théorique dépasse les 5%, lorsque la déformation dépasse les 6,5%. Bien que la résistance relative

augmente, dégradant ainsi les propriétés électriques du �lm, le circuit reste fermé et le courant passe

toujours.

Ce type d'expérience pourrait compléter l'étude réalisée dans ce manuscrit en donnant des

bornes d'utilisation en déformation pour les �lms minces en fonction de leur conductivité au cours

d'un essai de traction.

Figure 4.20 � Mesures électriques au cours d'un essai de traction.
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Annexes

A Mesure des propriétés plastiques par nanoindentation

A.1. Considérations générales sur l'identi�cation des propriétés mécaniques à

partir de courbes d'indentation

Parmi les premiers auteurs à avoir travaillé sur l'identi�cation de lois de comportement élasto-

plastique à partir de courbes force-déplacement en indentation, Dao et al. [119], ont développé une

méthodologie adaptée aux indenteurs auto-similaires. La loi de comportement identi�ée est une loi

de type Hollomon à écrouissage exponentiel décrite par les relations suivantes :σ = Eε, pour σ < σy,

σ = Kεn, pour σ > σy.

Figure 4.21 � Loi de comportement à écrouissage exponentiel.

Ils ont montré que pour identi�er les deux paramètres indépendants de cette relation,à savoir

n et σy, il est nécessaire de connaitre :

� La courbe de charge complète de l'expérience d'indentation,

� La pente de décharge initiale,

� La profondeur résiduelle de l'empreinte d'indentation.

En e�et, la courbe de charge seule peut correspondre à plusieurs couples de paramètres (non unicité

de la solution). La méthode est très sensible aux erreurs expérimentales et numériques, notamment

en ce qui concerne la pente de décharge initiale.

De nombreux auteurs ont proposé une solution à ce problème, comme [120] ou [121], qui

préconisent l'utilisation de deux indenteurs coniques ou pyramidaux avec des angles di�érents. Cette

question de non-unicité de la solution en indentation conique ou pyramidale a été étudiée par [122]

démontrant également que l'indentation sphérique n'est pas concernée. Ainsi, certains auteurs tels

que [123] ou [124] déterminent les paramètres de la loi de durcissement par un test d'indentation

sphérique.

Quoi qu'il en soit, selon [124], l'unicité de l'analyse par indentation sphérique n'est valable que
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A. Mesure des propriétés plastiques par nanoindentation

pour deux paramètres décrivant le durcissement. Pour les lois de comportement décrites avec plus

de paramètres (Ludwick, Voce ...), il n'y a pas de solution unique.

A.2. Description de la méthode utilisée

La méthode utilisée ici est basée sur l'analyse de la courbe de charge obtenue par indentation

sphérique et la mesure de la topologie de l'empreinte résiduelle d'indentation par microscopie à force

atomique (AFM). Cette approche tente de combiner les avantages des deux méthodes. L'échan-

tillon est un �lm de nanoparticules d'argent de 1µm d'épaisseur déposé et recuit conformément au

protocole utilisé durant la thèse. A�n d'assurer une bonne qualité de mesure (tenue mécanique de

l'échantillon), le matériau est déposé non plus sur du polyimide mais sur un substrat de silicium

monocristallin (wafer <100> standard) recouvert d'une couche de silice de 500 nm. Tout d'abord,

une série de dix mesures d'indentation standard est réalisée avec un indenteur pyramidal Berko-

vitch auto-similaire permettant la détermination du module d'Young E du matériau en utilisant la

méthode de mesure de rigidité continue (Continuous Sti�ness Measurement) [125, 126]. Le module

d'Young de la couche indentée est extrait des mesures e�ectuées en prenant en compte l'e�et du

substrat et de la couche de silice sous-jacente conformément à la méthode publiée par Mercier et

al. [127] et dérivée de l'approche de Bec et al. [128]. Pour cette analyse, les propriétés suivantes des

matériaux sont utilisée [129] :

Propriétés des matériaux Valeur

Coe�cient de Poisson du �lm d'Ag 0,37
Coe�cient de Poisson de la Silice 0,17
Module d'Young du substrat (GPa) 167,0
Coe�cient de Poisson du substrat 0,2

Module d'Young de l'indenteur (GPa) 1140
Coe�cient de Poisson de l'indenteur 0,07

Tableau 4.2 � Propriétés des matériaux utilisées.

Les valeurs obtenues pour les modules d'Young du �lm d'argent et de la silice sous-jacente

sont les suivantes :

Module d'Young (GPa)

Film d'Ag 36,37±1
Silice 68,4±1

Tableau 4.3 � Valeurs de module d'Young mesurées.

Dans un deuxième temps, une série de dix mesures d'indentation sphérique est réalisée avec un

indenteur de 1µm de rayon jusqu'à un enfoncement maximal de 300 nm. Une série de modélisations

par éléments �nis de l'expérience d'indentation sur l'empilement est ensuite e�ectuée à l'aide du

code de calcul Cast3M, en chargement progressif par pas de 3 nm jusqu'à l'enfoncement maximal.
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Ces calculs sont e�ectués avec des paramètres n de la loi d'écrouissage de l'Argent variant

pour des valeurs allant respectivement de 0,1 à 0,8, par pas de 0,1, et de 0,1 GPa à 0,8 GPa, par

pas de 0,1 GPa. Les propriétés élastiques des matériaux utilisées sont celles des Tableaux 4.2 et 4.3.

De chaque simulation est ensuite extrait le pile-up et le travail plastique fourni Wind au cours

de l'indentation. Ce travail est dé�ni comme la di�érence entre le travail fourni au cours de la charge

et l'énergie élastique restituée lors de la décharge de l'indenteur. Le pile-up quant à lui quanti�e

l'importance du bourrelet créé autour de l'empreinte résiduelle d'indentation. Il est dé�ni par la

relation suivante :

pile− up =
(hr + hb)

hr
,

avec hr et hb la profondeur résiduelle d'indentation et la hauteur de bourrelet comme illustré sur la

�gure pile4.22.

Figure 4.22 � Dé�nition du pile-up.

Les valeurs de ces deux grandeurs sont ensuite interpolées sur la grille de simulation et per-

mettent d'identi�er le couple de (n et σy) le plus satisfaisant, c'est-à-dire celui pour lequel les

valeurs expérimantales de pile-up et le travail plastique d'indentation sont les plus proches (au sens

des moindres carrés) des valeurs obtenues par modélisation.

Les valeurs expérimentales de pile-up sont de 1,2 +/- 0,5 (imprécision des mesures AFM) et

la valeur du travail d'indentation est de 0,23 +/- 0,01 pJ. L'imprécision de la mesure du travail

d'indentation étant négligée, et, étant donné l'incertitude importante obtenue sur la mesure de pile-

up, ceci correspond à une série de couples probables représentée en rouge sur les résultats de la

simulation. Les bornes admissibles pour les valeurs de (n ; σy) sont (0,11 ; 0,270 GPa) et (0,36 ; 0,105

GPa).
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A. Mesure des propriétés plastiques par nanoindentation

Figure 4.23 � Résultats de la modélisation d'indentation sphérique.
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B Détails des di�érents échantillons

Numéro du test ef es R εr εsat

1 2,31 25 0,89 0,97% 3,42%
2 2,24 25 0,92 0,49% 3,43%
3 1,79 25 1,15 1,48% 4,94%
4 0,4 75 15,47 1,50% 13,00%
5 0,58 75 10,67 2,22% 12,48%
6 0,39 75 15,86 2,96% 11,82%
7 0,99 75 6,25 1,50% 8,00%
8 0,92 75 6,72 3% 8%
9 1,03 75 6,01 2,47% 8,41%
10 2,08 75 2,97 2,45% 4,90%
11 2,08 75 2,97 1,96% 6,89%
12 1,07 125 9,64 2,50% 11,00%
13 1,02 125 10,11 4% 12%
14 1,1 125 9,37 3,90% 11,71%
15 1,85 125 5,57 1,78% 7,57%
16 1,87 125 5,51 1,48% 8,37%
17 2,61 125 3,95 2,47% 7,91%
18 2,1 125 4,91 2,21% 7,35%
19 1,88 125 5,48 2,23% 5,79%
20 3,04 125 3,39 1,78% 4,46%

Tableau B.1 � Description des di�érents échantillons testés.
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C. Évolution de l'encadrement de l'espacement entre �ssures

C Évolution de l'encadrement de l'espacement entre �ssures
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Figure C.1 � Film de 2,31µm sur un sub-
strat de 25 µm.
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Figure C.2 � Film de 2,24µm sur un sub-
strat de 25 µm.
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Figure C.3 � Film de 1,79µm sur un sub-
strat de 25 µm.
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Figure C.4 � Film de 0,4 µm sur un substrat
de 75µm.
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Figure C.5 � Film de 0,58µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.6 � Film de 0,39µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.7 � Film de 0,99µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.8 � Film de 0,92µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.9 � Film de 1,03µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.10 � Film de 2,08µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.11 � Film de 2,08µm sur un sub-
strat de 75 µm.
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Figure C.12 � Film de 1,07µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.13 � Film de 1,02µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.14 � Film de 1,1µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.15 � Film de 1,85µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.16 � Film de 1,87µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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C. Évolution de l'encadrement de l'espacement entre �ssures
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Figure C.17 � Film de 2,61µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.18 � Film de 2,1µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.19 � Film de 1,88µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Figure C.20 � Film de 3,04µm sur un sub-
strat de 125 µm.
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Annexes

D Dé�nition des coe�cients de Dundur

A�n d'étudier l'interface d'un �lm sur un substrat, deux paramètres permettant de dé�nir les

désaccords élastiques entre les deux matériaux sont dé�nis. Ces deux paramètres, αet β, sont appelés

les coe�cients de Dundur et sont dé�nis par les Équations D.1 et D.2 suivantes :

α =
Ef − Es
Ef + Es

, (D.1)

β =
1

2

µf (1− 2νs)− µs(1− 2νf )

µf (1− νs) + µs(1− νf )
, (D.2)

avec E = E/(1 − ν2) le module de traction en déformation plane et µ = E/ [2(1 + ν)] est

le module de cisaillement. Les indices s et f correspondent respectivement au substrat et au �lm.

α = −1 pour un substrat in�niment rigide. Il s'annule lorsque les propriétés du �lm et du substrat

sont les mêmes et est égale à 1 pour un substrat in�niment complaisant. En déformation plane,

lorsque les deux matériaux sont incompressibles (ν = 0, 5), β est nulle, mais le plus souvent β = α/4

lorsque νs = νf = 0, 33. Pour les matériaux à l'étude ici, α = 0, 8 et β = 0, 2 = α/4.

E Dé�nition de la contrainte TIE

Les trois parties sont liées entre elles par une contrainte cinétique de type TIE, impliquant une

surface � maitresse � et une surface � esclave �. Cette contrainte TIE permet d'assurer la continuité

des déplacements entre les n÷uds des deux surfaces liées. Les n÷uds de la surface � maitresse �

impose leur déplacement aux n÷uds de la surface � esclave �. La surface � esclave � appartient à la

partie la moins rigide. Dans le cas d'une contrainte entre une zone cohésive et une autre partie, la

surface de la zone cohésive est forcément � esclave �.

Contrainte
TIE

Film

Substrat

Zone 
Cohésive

Figure E.1 � Schématisation des contraintes TIE pour liées les trois parties.
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Résumé Depuis une vingtaine d'années, des composants électroniques �exibles sont développés. Ces com-

posants étant amenés à se tordre, à s'étirer et à se �échir au cours de leur utilisation, le développement

de composants ayant une bonne �abilité mécanique est primordial. Ce travail s'est concentré sur les �lms

métalliques d'argent déposés par impression jet d'encre ou sérigraphie sur des substrats de polyimide, servant

à l'interconnexion électrique entre composants actifs. Deux mécanismes d'endommagement sont observables

dans ces systèmes : la �ssuration et le �ambement par délaminage.

Premièrement, pour caractériser expérimentalement ces deux phénomènes, des tests de traction sont

réalisés sous microscope optique, a�n de suivre l'évolution des �ssures au cours de la déformation et sous

interféromètre optique, a�n de suivre les cloques de délaminage. Une analyse d'images est réalisée a�n d'ob-

tenir l'évolution de l'espacement entre �ssures au cours de la déformation. L'existence de deux régimes de

�ssuration est observée : la �ssuration longue et droite pour les �lms épais et la �ssuration courte et en forme

de zigzag pour les �lms minces. Le suivi des pro�ls de cloques permet d'obtenir l'évolution de leur forme au

cours de la déformation.

Ensuite, a�n d'éclairer les observations expérimentales, les phénomènes à l'étude sont modélisés par

élément �nis. Ainsi l'origine des deux régimes de �ssuration est expliquée par un e�et géométrique de l'épais-

seur du �lm. Un modèle élastoplastique bidimensionnel de relaxation de contraintes dans le �lm permet

d'obtenir un encadrement de l'espacement entre �ssures au cours de la déformation. À partir du suivi des

cloques, un modèle tridimensionnel permet de réaliser une identi�cation des paramètres de la zone cohésive

à l'interface �lm/substrat, où une énergie d'adhésion de 2 J.m-2, une contrainte critique de 20MPa et un

paramètre de mixité modale de 0,4 sont déterminés. Ces valeurs sont en accord avec la littérature.

Mots-clés : Films minces métalliques sur substrats souples, Fiabilité mécanique, Impression jet d'encre

et sérigraphie, Fissuration, Flambement, Délaminage, Caractérisation, Modèles éléments �nis.

Abstract Over the past 20 years, new improvements in materials and processes led to the development of

printed �exible electronics. Flexible electronics devices subjected to bending, twisting, or stretching during

their lifetime, the development of device with high reliability is therefore of great importance for the e�ciency

of electrical connection. This work investigates the mechanical reliability of inkjet or screen-printed Ag thin

�lms on polyimide substrates dedicated to the electrical interconnection of active components. Expected

mechanical failure modes are �lm cracking and buckling delamination.

First of all, in order to characterized the two mechanisms, tensile tests are performed under an optical

microscope to follow cracks and under an optical interferometer to follow buckles. In order to obtain crack

spacing evolution during deformation, an image processing is realized. Two types of cracks are observed:

long and straight cracking for thick �lms and small and zigzag shape cracking for thin �lms. The evolution

of buckles shape with imposed tensile deformation is characterized.

In a second time, in order to understand experimental observations, mechanical failure modes are ana-

lysed with �nite elements models. The origin of the two types of cracking are explained by a geometrical e�ect

of �lm thickness. A elastoplastic shear lag bidimensional model gives upper and lower bonds of crack spacing

during deformation. A three-dimensional model allows identi�cation of cohesive zone model parameters at

�lm/substrate interface, from experimental buckle shape. An adhesion energy of 2 J.m-2 , a critical strength

of 20 MPa and a mode mixity parameter of 0.4 are determined. These values are in good agreement with

literature.

Keywords: Thin metallic �lms on �exible substrates, Mechanical reliability, Inkjet printing and screen

printing, Cracking, Buckling, Delamination, Characterization, Finite elements models.
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