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Experience is simply the name we
give our mistakes.

Oscar Wilde

Nothing in this world worth
having comes easy.
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Introduction

Les couches minces sont omniprésentes dans I'industrie, elles ont une place de choix
dans de nombreux domaines : ingénierie, électronique, optique, biomédical, spatial et
bien d’autres. Elles ont une épaisseur s’étendant de quelques nanometres a quelques
centaines de nanometres et sont souvent empilées afin de créer différents outils du
quotidien, tels que les verres antireflets, les téléphones portables, ou méme des miroirs
spatiaux.

Les couches minces sont des nano-objets dont les propriétés physiques et chimiques
différent des objets macroscopiques. En réponse de demandes grandissantes de ces dis-
positifs, le développement des méthodes métrologiques adaptées a la nano-ingénierie
devient de plus en plus important. Le controle de la qualité et des épaisseurs des couches
de plus en plus fines formant des empilements complexes, est, par conséquent, néces-
saire. Le bon fonctionnement de ces empilements demande une qualité impeccable :
en effet, un simple défaut peut créer des problemes qui aboutissent a la défaillance du
systeme qu’il compose. Un des parametres les plus importants est l’'adhérence entre
deux couches, ou entre une couche et son substrat. C’est un point de préoccupation
majeur dans l'industrie, et c’est pour cela qu’il existe différentes méthodes de controle
ou de mesure de cette adhérence, permettant d’assurer la bonne qualité du matériau [1]].
Pour donner quelques exemples, une des méthodes les plus reconnues est le test scotch,
de type qualitatif, qui consiste a utiliser une bande adhésive collée sur une couche dépo-
sée sur un substrat supposé indéformable dans le but d’exercer une force qui provoque
la séparation de la couche. D’autres méthodes utilisées, telles que la nano-rayure, la
nano-indentation ou la centrifugeuse sont plus complexes a mettre en ceuvre mais plus
précises, donnant, pour la plupart, une valeur de I'énergie d’adhésion a I'interface, ce
qui en fait des méthodes quantitatives [2,|3].

Toutes les méthodes déployées ont I'inconvénient d’étre destructives et peu reproduc-
tibles. L’échantillon contr6lé ne peut étre ensuite réutilisé dans la fabrication d’un
empilement commercialisable. Ceci donne un co6té hasardeux a chaque mesure, en
partant constamment du principe que les différences de fabrication entre un échantillon
étudié et un autre utilisé sont négligeables. Une des solutions pour avoir du controle
non destructif est I'utilisation des ondes acoustiques.

Les ondes acoustiques sont tres présentes dans le|Controle Non Destructif (CND)!
Elles permettent de faire des controles de qualité de I’'adhésion sur des objets macrosco-
piques sans créer une destruction de la matiere. Avant I'arrivée du laser femtoseconde
dans les années 1980, le controle par ultrasons était fait avec des transducteurs piézo-
électriques ou méme des lasers impulsionnels, mais dans tous les cas, il y avait une
limitation au niveau de la fréquence. De fait, I’étude des films minces d’épaisseur mi-
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cronique ou submicronique, qui impliquent d’utiliser d’impulsions acoustiques tres
courtes, était impossible.

C’est en 1984 que I’équipe de H. J. Maris, de 'Université de Brown, démontre expéri-
mentalement la possibilité d’une détection des ondes élastiques a tres haute fréquence,
excitées par une impulsion lumineuse, a ’aide d’'une deuxieme impulsion laser. C’est le
principe fondamental de ’Acoustique Picoseconde [4, |5].

L’Acoustique Picoseconde est une méthode définie par la génération, grace a des
impulsions lasers ultra-breves, d’une onde acoustique de trés haute fréquence, ainsi
que sa détection. La méthode repose sur un dispositif pompe-sonde : une premiere
impulsion lumineuse ultra-courte va chauffer la surface du matériau, générant, par
effet thermo-élastique, une onde mécanique a spectre large d’une fréquence allant du
gigahertz jusqu’au térahertz. Une seconde impulsion, décalée en temps par rapport a la
premiere, va détecter les ondes acoustiques par effet photo-élastique. La présence d’une
onde mécanique va modifier la réflectivité optique du matériau, permettant d’obtenir la
différence de I'intensité optique réfléchie a la surface. La génération d’ondes acoustiques
a une longueur d’onde de l'ordre du nanometre ouvre la voie a I’étude des propriétés
mécaniques des matériaux de tres petites dimensions (films minces de quelques nano-
metres d’épaisseur, boites quantiques, solutions colloidales de nano-particules, etc.).
L’Acoustique Picoseconde joue alors un role majeur dans le controle des objets créés par
nano-ingénierie.

En décembre 1999, I'influence de la longueur d’onde du laser sur la fréquence de
I'onde acoustique générée fut découverte. Cet effet a donné naissance a 1{Acoustique]
IPicoseconde Colorée (AP1C)| Il s’agit de la thématique centrale du groupe de recherche
lillois. Ces études ont débuté dans les métaux et se sont poursuivies au travers de ’ana-
lyse des oscillations de Brillouin dans les semi-conducteurs, puis les diélectriques [6]].
L est une méthode de controle non destructive utilisée sur des nano-objets, tel
que les films minces, en créant un SONAR a I’échelle nanométrique. La capacité, de
cette méthode, a s’adapter a tout type de structure vient de la possibilité de controler la
longueur d’onde du laser. L’étude des échos acoustiques est utilisée sur les matériaux
opaques, cela permet une analyse de la structure des échantillons multicouches, de
I’état des interfaces et méme des propriétés mécaniques via les modules élastiques. Les
oscillations Brillouin sont quant a elles nécessaires pour l’étude des couches transpa-
rentes ou semi-transparentes. L'ouverture industrielle des procédés de fabrication des
nano-objets ne fait que renforcer le besoin et le nombre d’applications de 1{AP1C|au
controle non destructif de ces derniers, particuliéerement dans le cas des couches minces.

Le caractere sans contact et non destructive de la méthode [AP1Cldevient donc un
avantage primordial dans I’étude de la qualité de ’'adhérence pour les couches minces.
Aujourd’hui il est possible de détecter les interface fragiles d’'un empilement et donc
de cartographier la qualité d’adhésion depuis la surface de I’échantillon par le biais du
coefficient de réflexion, ce qui en fait une méthode semi-quantitative. Le|Centre National]
\d’Etudes Spatiales (CNES)|a découvert cette technologie grace aux travaux de la société
MENAPIC (start-up issue du laboratoire [[nstitut d’Electronique, de Microélectronique|
let de Nanotechnologie (IEMN)), avec qui ils ont rapidement établi une collaboration.
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Cette technique leur a permis de produire une image des interfaces successives des
empilements complexes de type miroir spatial, révélant les points faibles de I’ensemble.
Le souhaiterait faire de 1JAPiC|une méthode quantitative dans I’adhésion, don-
nant les énergies d’adhésion aux interfaces. Ces demandes ainsi que leur aide financiere
viennent contribuer a la collaboration entre le[CNES|et le [EMN], pour établir les objec-
tifs principaux des travaux de recherche qui ont abouti au développement de cette these.

L'objectif de cette thése est d’obtenir une extension métrologique de la méthode
afin d’en faire une méthode réellement quantitative de mesure d’adhésion a l’in-
terface d’une couche mince. La valeur du coefficient de réflexion que 'on extrait par
mesures acoustiques est une valeur sans conversion connue en énergie d’adhésion. Une
comparaison des mesures aux méthodes destructives reconnues est nécessaire.
Nous choisissons de faire cette confrontation avec trois méthodes destructives connues :
test scotch, centrifugeuse et nano-indentation. Nous prenons les avantages du coté non
destructif des mesures acoustiques afin qu'une méme couche mince soit étudiée deux
fois. Deux types de résultats sont obtenus dont une corrélation permettrait d’associer
les valeurs acoustiques a 1’énergie d’adhésion. Afin de réussir a faire ces analyses, nous
allons devoir créer des échantillons avec une adhérence affaiblie, dont la structure
interne ne sera pas modifiée. Les travaux de cette these décrit dans ce manuscrit se
divisent en cinq chapitres distincts.

Le premier chapitre détaille le contexte de I’étude, en commencant par un rappel

historique de l'utilisation des ultrasons comme controle non destructif. Le controle de
qualité d’'un matériau a travers la propagation d’une onde sonore est principalement fait
grace au coefficient de réflexion acoustique. Nous donnerons sa signification physique
avant de l'associer a I’étude de qualité de I’adhérence.
Nous présenterons ensuite la physique de I’Acoustique Picoseconde : génération et
détection d’une onde a trés haute fréquence, avant de discuter du principe de 1JAP1C]
Nous finirons alors cette premiere partie en donnant 1’état de I’art sur les précédents
travaux liant I’Acoustique Picoseconde a 1’étude de I'adhésion, ce qui aboutira a la
discussion de la problématique de cette these.

Dans le deuxieme chapitre nous allons explorer I'idée d’une corrélation entre la
méthode [AP1Clet les méthodes destructives de mesure d’adhésion. Nous commencerons
par présenter les trois méthodes avec lesquelles nous allons travailler : test scotch,
centrifugeuse et nano-indentation. Nous analyserons alors la compatibilité avec des
mesures Certaines méthodes ne peuvent étre utilisées qu'avec des couches d’une
épaisseur micrométrique, d’autres ne fonctionnent qu’avec un certain type de matériau :
nous étudierons chaque détail pour obtenir des résultats acoustiques et mécaniques
cohérents.

Nous verrons ensuite les différentes pistes d’affaiblissement du collage d’une couche
mince sur son substrat. Quatre pistes seront retenues, et seront exploitées aux chapitres
trois, quatre et cinqg.

Finalement, nous terminerons cette partie avec une explication du banc expérimental de
1JAP1C]avec une démonstration de I'extraction expérimentale du coefficient de réflexion
acoustique, complété par un premier exemple des mesures acoustiques sur une couche
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au collage fragile.

Le chapitre trois regroupe les résultats des confrontations entre 1JAP1C|et les trois
meéthodes destructives. Nous travaillons sur deux des quatre pistes d’affaiblissement
de I'adhésion. Chacune donne une série d’échantillons a adhésion graduelle qui sera
étudiée par[AP1C|et une ou plusieurs des trois autres méthodes. Nous chercherons alors
le meilleur moyen d’obtenir une corrélation cohérente entre les résultats acoustiques et
mécaniques. Dans certains cas, nous arriverons a extraire une loi phénoménologique.
Ces résultats donneront une premiere impression de la sensibilité des mesures acous-
tiques aux variation de ’adhésion.

Dans le chapitre quatre, nous allons exploiter les capacités de la méthode
a faire des mesures locales. Différentes zones avec une variation de I’adhésion sont
créées sur un méme échantillon. A partir de mesures acoustiques, nous créerons des
cartographies de la couche, montrant trés exactement les positions des différentes zones
avec une adhérence contrastée.
Une nouvelle corrélation par test scotch permettra de confirmer les prédictions des
mesures acoustiques sur les différentes zones affaiblies.

Finalement, ces travaux se termineront avec un cinquieme chapitre montrant des
mesures acoustiques sur des empilements a deux couches. Nous détaillerons les pers-
pectives de ces travaux de theses en démontrant les capacités de la méthode a
détecter une interface fragile en adhésion dans un empilement multicouches.

Les principaux résultats de ces travaux de theses seront discutés dans une conclusion
générale ou seront également proposées des perspectives de recherche.
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L’étude de I’adhésion avec I’Acoustique Picoseconde a déja fait 'objet de nombreuses
études et publications.
Ce premier chapitre comporte toute 1’é¢tude bibliographique qui a été menée au cours
de cette thése. On commence par un rapide historique des ultrasons, qui introduit
leur utilisation dans le A la lumiére de ces explications, nous développerons
le principe du coefficient de réflexion (r) ainsi que la définition de I’adhésion et du
calcul d’adhérence pour un matériau. L'étude portera principalement sur la physique de
I’Acoustique Picoseconde (principe de génération et de détection), qui est une méthode
utilisant des ondes acoustiques ultrasonores a tres haute fréquence pour I’étude des
matériaux a I’échelle nanométrique. On soulignera alors son utilité dans la mesure
d’adhérence pour les couches minces. Ainsi, nous pourrons introduire l'objectif de cette
these qui est d’étendre cette méthode a la mesure quantifiée de I’énergie d’adhésion.

5
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1.1 Introduction aux ultrasons et aux mesures d’adhérence

1.1.1 Histoire des ultrasons
La transduction ultra-sonore

Les ondes acoustiques ultra-sonores font leur entrée dans le monde scientifique
avec la découverte de l'effet piézoélectrique dans un cristal de quartz, par les freres
Curie en 1881 [7]]. En cette méme année, A. G. Bell tenta de produire du son avec de la
lumiéere [8] : en modulant en intensité un faisceau lumineux focalisé sur une surface
sombre, des ondes acoustiques audibles sont alors produites par échauffement de l'air
en surface.

Cependant, ce sont les cristaux de quartz qui ont attiré davantage la curiosité des
scientifiques dans les années qui ont suivi. Durant la premiére guerre mondiale, ils sont
utilisés comme transducteurs acoustiques par Paul Langevin et ses collaborateurs qui
travaillent sur le développement du SONAR [9]]. Ces transducteurs piézoélectriques
permettent de générer des ondes mécaniques jusqu’au GHz. Pendant des années, dé-
poser des cristaux piézoélectriques a la surface des échantillons fut la méthode la plus
courante pour la transduction des ondes ultra-sonores dans les solides (mais aussi dans
les liquides). Cette nécessité de contact mécanique, avec la limite de bande passante,
sont des contraintes qui ont poussé les chercheurs a trouver un autre moyen de générer
des ondes acoustiques.

Il a fallu attendre I'année 1921, pour que Léon Brillouin émette I’idée d’un couplage
entre les ondes acoustiques et électromagnétiques [10, 11]. Dix années plus tard la
diffusion Brillouin est observée pour la premiere fois [[12414].

Ultrasons laser

Des ’avenement du laser au début des années 1960, une révolution survient dans
I'histoire de la physique moderne [15]. Des domaines de recherche tels que l'optique et
l'optique quantique sont approfondis. Les méthodes optiques de génération et de détec-
tion d’ondes acoustiques voient le jour : un faisceau d’ondes électromagnétiques, a tres
haute énergie, est focalisé sur des petites surfaces et utilisé pour engendrer des ondes
acoustiques, par conversion de I’énergie électromagnétique en énergie mécanique.

En 1963, R. M White montre 'apparition d’une onde ultra-sonore dans un échantillon
par réchauffement transitoire de la surface a ’aide d’un laser [16]). Plus les impulsions
du laser sont courtes, plus il était facile d’exciter des ondes élastiques de fréquence
de plus en plus élevées [17-20]). S’en est alors suivi le développement de la méthode
ultrason-laser : cette méthode combine les actions d’un laser a impulsion, capable de
générer des ondes, et d'un second laser continu, qui, combiné a un interférometre, va
permettre la détection des ondes générées par le premier laser.

Finalement, c’est avec 'arrivée des lasers femtosecondes, au début des années 1980,
qu’il a été possible de mesurer des phénomenes dont la durée caractéristique se situe
dans la gamme de la picoseconde. Ce dernier point marque également la capacité d’étu-
dier des films minces d’épaisseur micronique ou submicronique grace a des longueurs
d’ondes acoustiques extrémement courtes (A =~ um) [4]. Le méme laser est utilisé pour
la génération et la détection : montage pompe-sonde.
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Cette nouvelle méthode de génération d’onde acoustique sans contact a tres rapidement
intéressé la communauté scientifique. En effet, elle a non seulement permis a ’acous-
tique de franchir la barriere fréquentielle du GHz grace aux lasers a impulsions, mais
cette méthode est également 'opportunité de remplacer les transducteurs ultra-sonores
déposés ou couplés sur le matériau, ces derniers procurant un contact qui n’est pas
toujours apprécié par les matériaux fragiles ou de petite taille.

Ces avancées dans la génération et détection des ondes acoustiques ont donné aux
ultrasons leur place dans le domaine du En utilisant la réflexion de 'onde sur
chaque obstacle, il était possible de détecter les défauts se trouvant a l'intérieur d’un
matériau. Dans cette méme idée, les échos réfléchis a I'interface entre deux solides
peuvent apporter des informations sur ’adhérence. Il est alors important de connaitre
la valeur du coefficient de réflexion, donné par I'amplitude de I'onde retour.

1.1.2 Principe du coefficient de réflexion
Modéle masse ressort a I’interface

En 1972, H. G. Tattersall publie un des premiers modeles de I’étude de la qualité
d’une interface entre deux solides par la propagation d’une onde ultra-sonore [21].
Cette onde, qui se propage dans le premier solide, aura son énergie divisée en arrivant
a l'interface. Une partie sera transmise dans le milieu 2, quant a 'autre, elle retournera
a la surface avec une amplitude beaucoup plus faible. L'intensité de cette onde retour
dépend donc du contact entre les deux milieux.

Pour représenter ce phénomene physique, un modeéle masse ressort, montré sur la figure

est utilisé.

Incident a, v

WY Transmitted a,
Reflected YiLA

a, O e @
2 L N ’:
z FiGure 1.1 —Modéle masse-ressort pour l'interface
0 entre deux solides [21].

L'interface entre les matériaux 1 et 2 est modélisée avec des ressorts de masses
négligeables et de raideur K, dont la valeur varie selon 'adhérence entre les deux
solides. Dans un modele parfait, les ressorts sont capables de faire un transfert de
I’énergie entre les deux milieux. Au contraire, s’il n'y a pas de transfert immédiat
d’énergie d’'un milieu a 'autre, cela signifie qu’il n’y a aucun contact entre les deux
milieux : I'adhésion entre les deux solides est nulle.

Calcul du coefficient de réflexion théorique

Une onde acoustique se propageant dans un matériau avec deux milieux sera mo-
difiée une fois arrivée a ’interface. En effet, I’onde ultra-sonore est transférée vers le
milieu 2 en perdant de I’énergie a I'interface, donnant un changement d’amplitude et
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de phase sur 'onde réfléchie.
On décrit la propagation de I'onde incidente longitudinale allant dans le sens positif de

I’axe z a une vitesse v; dans le milieu 1 par ’équation suivante : a; elw(%_t).
Les ondes réfléchie et transmise s’écrivent :

— onde réfléchie : aze_lw(%ﬂ)

— onde transmise : a;,elw(%_t)
Avec a, =ayr, etas =ayt,, et avecr, et t, les coefficients de réflexion et de transmission
des amplitudes du déplacement acoustique. Les déplacements dans le milieu 1 et 2
s’écrivent alors :

up(z,t) = aleiw(%_t) + alrue_iw(%ﬂ)
u _ iw(vi—t) (1.1)
2z t) = ayt,e 12

Les contraintes élastiques de chaque milieu dépendent de la dérivée du déplacement
selon la direction de propagation. Elles s’écrivent selon les équations suivantes :

on(zt) = C”% = "C‘)Zlaleiw(%_t) - ia)Zlalrue_i“)(%”) 1.2
_ o Ozt _ i -t) (1.2)
022(2,1) = szT =iwZyat,e \n2

Avec C;; = pv?, la constante élastique pour une onde longitudinale dans un milieu
isotrope et Z; et Z, les impédances des deux milieux, qui se calculent par le produit de
la masse volumique et de la vitesse des ondes longitudinales : Z = pv. La contrainte a
I'interface z = 0 (0;) s’écrit selon la raideur des ressorts :

0;(t) = K (1(0,8) —u1(0,8)) = K (t, — 1, — 1) e7'¢* (1.3)

Avec la loi de continuité des contraintes a I’interface, on a les deux contraintes élastiques
de chaque milieu qui sont égales a la contrainte a I’interface (z = 0), on obtient alors :

011(0,t) = 022(0, 1) = 0(t) (1.4)
ce qui donne un total de deux équations pour deux inconnues :

ZC()Zl(l — ru) = i(x)Zztu

, (1.5)
iwZ(1-r,)=K(t,—r,—-1)

En éliminant le coefficient de transmission ¢, on peut écrire le coefficient de réflexion
r, selon la valeur des impédances et du coefficient de raideur K :

; Z iwZ,Z
~ —1G)Z1+KZ—;—K_Zl—ZZ—“‘)%

ry = = :
—inl+K%+K Zl+22_%

(1.6)

Cette valeur donne une premiere idée de la qualité de 'interface entre deux milieux et
montre la dépendance du coefficient de réflexion du déplacement a I’expression %.

En utilisant le modele masse-ressort pour l'interface entre deux solides (ref. figure[1.1)),
on définit la valeur de I’adhérence selon la rigidité des ressorts. Pour une adhérence
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parfaite, les ressorts sont infiniment rigides, la valeur du coefficient K tend vers l'infini,
on écrit alors ¢ = 0. L'expression de r,, pour une adhésion parfaite s’écrit :

VAR

e —— 1.7
Tu Zl +Zz ( )

r, =

Au contraire d’une interface parfaite, si I’adhésion entre les deux solides est faible, la
rigidité entre les ressorts est inexistante, ils n’exercent aucune contrainte et la valeur de
K est nulle. Dans ce cas on écrit ¥ — oo et donc |r,| — 1.

La figure|l.2lmontre I’évolution de la valeur absolue du coefficient de réflexion selon la
valeur de la fréquence sur K.

1 0 0)/K:OO
-
Figure 1.2 — Bvolution de la valeur réelle du coef-
ficient de réflexion selon la valeur de w/K. Pour
: une bonne adhérence, la rigidité est infini, K — oo
I et |r,| = |7,|- Pour une mauvaise adhérence, K =0
0 o/K et|r,| — 1.

En reprenant I’expression de 7, nous pouvons récrire I’équation [1.6/comme suit :

7y —iwT,

= (1.8)

Cl-iwrt,
212,

K(Zy+2Z,)

Nous venons de donner 'expression du coefficient de réflexion pour I'amplitude d’'un
déplacement acoustique. Dans le cas de I’Acoustique Picoseconde, nous nous intéressons
a la déformation dans le milieu. Nous devons alors déterminer I’expression du coefficient
de réflexion pour une amplitude de déformation r, a partir de r,. Nous savons que
la déformation 7 se calcule en dérivant le déplacement par rapport a la direction de
propagation. Dans le milieu 1, cette déformation s’écrit :

avec T, =

Ouq(z,t o 2 — o=
Nz t) = % = aielw(vl ! +ase il +) (1.9)
Z
Avec a] = alij—‘;’ et a, = —r,a;. Nous avons également 'amplitude de la déformation

réfléchie qui s’écrit comme suit : a), = r
réflexion r,, vaut :

141 21, 22]], I'expression du coefficient de

—7, +iwT,

ry ==ty = (1.10)

1-iwt,
La dépendance en fréquence du coefficient de réflexion acoustique est souvent attribuée
a des défauts de contact entre deux solides [23}24]. Pour un modele d’adhésion parfaite,
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soit avec une raideur nulle, ’équation s’écrit :

=27

=TT 17, (1.11)

On retrouve la valeur théorique, nommée r, calculée pour deux milieux. Cette valeur
dépend des impédances Z; et Z, respectives a chaque milieu, elle peut étre tres élevée
ou tres faible. Par souci de simplicité, nous allons garder uniquement l’expression de r
pour la suite de nos travaux.

Nous avons défini deux coefficients d’amplitudes acoustiques (déplacement et défor-
mation) liés par un changement de signe. Un dernier cas de réflexion reste a exprimer :
celui de I"énergie acoustique. Cette valeur, nommeée R, vaut le module au carré de la
réflexion de la déformation, elle s’écrit :

R=|r,| (1.12)

Cette expression sera utilisée pour certains cas des mesures

L’extraction du coefficient de réflexion r par mesure acoustique permet aux méthodes a
ondes ultrasonores de donner une qualification de 1’état d’adhérence a l'interface. Plus
sa valeur absolue est proche de 1 et plus I'adhérence est faible. Ce principe sera utilisé
tout le long de cette these pour des mesures d’adhérence sur les couches minces.

1.1.3 Adhésion et adhérence : mesures par onde ultra-sonore

Sinous voulons connaitre la qualité de I'interface entre deux matériaux, nous devons
nous poser deux questions : Que représente I’adhésion ? Et peut-elle étre mesurée?
Ces deux questions ont fait I’'objet de nombreuses études qui, a ce jour, ne possedent
pas de réponse unanime. De nombreuses théories ont été élaborées pour expliquer le
phénomene d’adhésion et l'on retrouve différentes techniques qui donnent des mesures
d’adhérence |1, 2]. Avant de continuer, il est important de connaitre la différence entre
"adhésion" et "adhérence" [25] :

— L’adhésion est ’ensemble des interactions présentes a l'interface, générées par la
mise en contact de deux matériaux. Ces interactions créent 'adhérence mais ne
représentent pas a elles seules I’énergie de rupture d’un assemblage.

— DL’adhérence est la force ou 1’énergie nécessaire pour séparer deux matériaux
réunis par une surface commune. C’est une grandeur qui se mesure par des
essais qui peuvent étre mécaniques, chimiques, thermiques... Ils sont appelés
essais d’adhérence.

Il n’existe pas de modele unique pour expliquer le phénomene d’adhésion. Parmi les
nombreuses théories, on peut citer la théorie de I'ancrage mécanique, développée par
Mac Bain en 1926 [26]]. C’est une des théories les plus anciennes, mais elle n’est pas
applicable a tout type de surface. D’autres types de théories existent, tels que la théorie
électrique [27, 28], la théorie de diffusion [29], ou encore la théorie intermoléculaire |30},
31]. Cette derniere attribue I’'adhésion aux interactions électromagnétiques entre les
électrons qui forment les liaisons convalentes, ioniques et métalliques (liaison de type
Van der Waals). Comme on peut le constater, I’adhésion est un phénomene dont la
compréhension n’est que partielle. D’autres théories peuvent encore étre citées (chi-
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mique [32], rhéologique [33H35]], etc), mais nous nous concentrerons surtout sur les
mesures d’adhérence.

Pour faire des essais d’adhérence, une force est appliquée sur le matériau, ce qui pro-
voque une rupture des liaisons interfaciales par propagation d’une fissure produisant
un arrachement. L'énergie mesurée, dite de rupture, est I’énergie nécessaire pour casser
I'interface entre les deux solides. C’est en provoquant un tel arrachement qu’il est
souvent possible de calculer cette énergie grace aux équations d’élasticité. Pour ce type
d’analyse, il est nécessaire de connaitre les propriétés élastiques des matériaux (Module
de Young et coefficient de Poisson).

P

Ficure 1.3 - Exemple d’une mesure
d’adhérence destructive par test au

by - scotch [1]. La surface a adhésion faible est

/__/ 7‘7 arrachée par la bande adhésive. Plus la

| force d’arrachement exercée est grande,
plus la surface arrachée est importante.

La figure[I.3montre un exemple de mesure d’adhérence destructive : celui du test au

scotch. Une force F est appliquée sur le matériau par une bande adhésive de largeur b
créant un arrachement de longueur a et de largeur c. Le pourcentage de couche arrachée
par rapport a la surface étudiée permet d’exprimer un critére quantitatif.
Le coté destructif des mesures d’adhérence a toujours été problématique, c’est pour
cela que nous nous intéressons aux cas des ultrasons, ayant quant a eux l’avantage de
donner un contrdle non destructif. Plusieurs méthodes de mesure utilisant les ondes
acoustiques générées par des transducteurs sont utilisées. Nous pouvons en citer deux
exemples.

Scanning Acoustic Microscopy (SAM)

Meéthode utilisant la réflexion des ondes dans le matériau pour un test de qualité. Elle
est utilisée depuis le début des années 1980, et donne des images en nuance de gris
sur la structure interne d’un matériau. Un transducteur envoie une onde ultrasonore
en profondeur qui se réfléchit sur chaque interface, selon le coefficient R calculé a
l'aide de ’équation La réflexion avec l’air étant totale, le SAM est tres sensible aux
défauts dans les matériaux, comme la porosité au niveau de l'interface. Le signal mesuré
est du type A-scan, en regardant les amplitudes en fonction du temps a un endroit
donné, le temps de propagation de l'onde dans le matériau est obtenu : on parle alors
de temps de vol. Dés lors, grace a la vitesse acoustique, la localisation des défauts est
déterminée. La figure[I.4 montre un exemple du modele : un transducteur envoie une
onde acoustique a l'intérieur du matériau, qui se réfléchit ensuite sur chaque interface
rencontrée. Chaque écho est mesuré a un temps dépendant de la vitesse de propagation
de I'onde acoustique et de la distance parcourue par cet écho. Ce sont ces réflexions qui
permettent la détection des défauts.

Ce montage nécessite un couplage avec de l’eau pour une propagation des ondes
ultrasonores, et ce sans aucun contact entre le transducteur et la surface du matériau.
La gamme de fréquence utilisée est entre 15 et 300 MHz. Elle peut monter jusqu’au
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GHz pour obtenir des images en haute résolution, mais la profondeur de la propagation
de l'onde en sera limitée. C’est une méthode tres utilisée en industrie, pour la détection
de défauts des semi-conducteurs [36},37].

Transducteur
SAM

AL (1
¥

/ (2 6 (4)
Matériau 1 ;
E
l/ g | @
3 (2)
S 3) 4
€
<C
2
&
Time of Flight [ns]
(a) (b)

FiGure 1.4 — Modéle d’un controle non destructif par ultrasons (Surface Acoustic Microscopy - SAM).
(a) Illustration d’une onde se propageant a 'intérieur d’'un matériau : sur chaque interface entre deux
milieux distincts, 'onde subit une réflexion. (b) Exemple signal A-scan montrant les échos retour pour
chaque réflexion : (1) surface, (2) interface (3) défaut (4) deuxieme interface. Signal extrait de

Surface Acoustic Wave (SAW)
Contrairement au SAM, cette méthode utilise des ondes de surface générées par deux
peignes interdigités, disposés de part et d’autre du substrat. L'onde acoustique se
propage le long de la surface de I’échantillon, avec sa vitesse et son amplitude qui sont
modifiées selon les caractéristiques a l'interface entre le matériau et son substrat, telles
que I'adhésion. La gamme de fréquence utilisée commence a environ 100 MHz, et peut
atteindre 1 GHz. Une onde de type Rayleigh est le plus souvent employée [2,[38]. Un
exemple du modéle est illustré par la figure[I.5]
interdigité

: | I LARVE vV T

Figure 1.5 — Schéma typique d’une onde de surface acoustique générée (Surface Acoustic Wave - SAW).
Le transducteur, du type peigne interdigité, envoie l'onde acoustique qui se propage a 'interface avec le
substrat avant d’arriver au point de détection.

Transducteur Détection
interdigité

Substrat

Transducteur Détection

Les méthodes SAM et SAW permettent de faire des extractions du coefficient de
réflexion ou de transmission acoustique. Ces deux valeurs sont indirectement liées a
I’adhésion et ne permettent pas d’en faire une quantification. Les échantillons doivent
donc étre analysés en employant des méthodes destructives, afin d’effectuer des compa-
raisons entre les résultats obtenus a ’aide des deux types de méthodes (ultrasonores et
destructives). Un autre inconvénient vient de 'utilisation des capteurs, obligeant un
contact avec le matériau qui n’est pas toujours aisé s’il possede des zones de fragilité
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ou qu’il se trouve dans des conditions de pression, de température ou d’irradiation
inhabituelles.

Ainsi, a travers ’énumération de ces différentes contraintes, il a été possible de mesurer
I'intérét que la communauté scientifique porte a 1’égard de 1’aspect sans contact des
méthodes de génération d’ondes ultrasonores par laser. Parmi ces méthodes, nous avons
I’Acoustique Picoseconde qui permet de générer des ondes acoustiques a tres haute
fréquence, ce qui en fait un trés bon candidat pour des mesures d’adhérence sur les
couches minces.

1.2 Physique de I’Acoustique Picoseconde

L’Acoustique Picoseconde est le principal outil de travail de cette these. Cette tech-
nique nous a permis de faire des mesures du coefficient de réflexion sur divers échan-
tillons composés de couches minces, et d’avoir une premiere idée sur leur adhésion.
Dans cette partie, nous allons commencer avec une introduction sur 1’histoire de I’Acous-
tique Picoseconde, en abordant sa découverte et son utilité. Ensuite, nous détaillerons la
physique qui permet la génération et la détection des ondes acoustiques. On terminera
avec la présentation de ’Acoustique Picoseconde Colorée, une application de I’Acous-
tique Picoseconde spécifique a 1IEMN] (Lille), consistant a faire varier la longueur
d’onde du laser.

1.2.1 Introduction a I’Acoustique Picoseconde

En 1984, H. J. Maris étudie la réponse d’un film de As,Te; a une impulsion de
lumiere et découvre la trace d’un ringing acoustique da a la vibration de la couche [4].
Il démontre alors qu’il est possible de détecter les ondes élastiques excitées par une
impulsion laser (dites pompe) a I’aide d’une deuxiéme impulsion (dite sonde).

Le banc expérimental nommé "Pompe-Sonde” est utilisé pour créer une onde acoustique
ultra rapide diie a une brusque dilatation thermique de la surface [5]]. Conde acoustique
est une déformation qui perturbe les propriétés optiques du matériau, détectée par la
réflexion optique du second laser (sonde).

L’emploi d’impulsions ultra breves par la sonde permet de détecter des fréquences
acoustiques supérieures a un Térahertz, dépassant ainsi tres largement les limites du
capteur piézoélectrique.

Trois ans apres la découverte de H. J. Maris, I’équipe de I'université de Brown publie la
théorie des processus de génération et de détection d’ondes acoustiques dans les films
métalliques. S’en suit alors le brevet : Optical generation and detector of stress pulses. |39
L’Acoustique Picoseconde est née.

Depuis, cette méthode connait plusieurs applications [40] :

— Mesure de vitesse des ondes longitudinales

— Caractérisation d’interface (adhésion, rugosité, impédance acoustique).

— Atténuation acoustique.

Elle est également utilisée dans le monde industriel comme une méthode de controle
non-destructif des procédés microélectroniques. Elle permet en particulier la mesure
d’épaisseur, sur des matériaux opaques et multicouches.
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Par la suite, dans les années 1990, plusieurs montages commencent a voir le jour
et deviennent de plus en plus nombreux partout dans le monde. Un des premiers est
apparu au Japon, mené par O. Wright [41} 42]. Il proposa un montage détectant la
déflexion du faisceau sonde sous l'effet de 'impulsion acoustique. Ce groupe donnera
également un mécanisme de détection mettant en jeu les déplacements d’interface.
Le premier montage frangais a vu le jour a Paris en 1993, installé par B. Perrin et B.
Bonello. Trois années plus tard, ils ont été capables de mesurer les composantes réelles
et imaginaires de la réflectivité, grace a un montage basé sur un interféromeétre a deux
faisceaux pour la sonde [43,|44]]. Durant cette méme période, V. Gusev travaille avec O.
Wright sur le silicium et les métaux nobles [45-47]].

D’autres équipes en France travaillent sur ce méme sujet : a Lille, A. Devos étudie
les effets de la longueur d’onde dans les mécanisme de détection [48]]. Le montage au
LAUM, dans la ville du Mans, est ensuite installé. A Bordeaux, trois laboratoires ont leur
propre montage (LMP, CPMOH et IXL), tout comme dans le reste du monde, avec par
exemple : K. Nelson au MIT dans le Massachusetts, T. Dekorsy a I'Institut Fraunhofer
en Allemagne, et bien d’autres...

C’est en décembre 1999, lors d’une discussion entre A. Devos et B. Perrin que I'influence
de la longueur d’onde du laser sur le mécanisme de détection est découverte [6].

C’est cette découverte qui sera a l'origine de la méthode nommée Pour mieux
comprendre cette influence de la longueur d’onde, et avant de présenter la méthode en
détails, nous allons étudier la physique de I’Acoustique Picoseconde.

1.2.2 Excitation et détection d’une onde ultra-sonore a tres haute fré-
quence

L'excitation d’impulsions acoustiques dans un matériau par absorption photo-
thermique est un phénomeéne physique complexe et tres intéressant, il sera expliqué en
détail dans cette partie. Ce phénomene dépend de plusieurs parametres, qui sont pour
la plupart liés a la longueur d’onde du laser.

Nous donnerons un modele d’excitation des ondes élastiques dans un métal a faible
épaisseur. Puis, nous détaillerons le mécanisme de détection par mesure de la variation
de réflectivité.

Excitation des ondes acoustiques

L’apparition des ondes acoustiques ultra-sonores dans un métal est provoquée par

I’absorption des photons a la surface du matériau. Cette absorption crée une dilatation
thermique par un échange d’énergie avec les électrons. Ainsi, la déformation élastique
créée a la surface se propage de proche en proche.
La pompe (laser de génération), crée une élévation de la température a la surface,
dépendant de I'absorption optique du matériau. La longueur d’absorption représente la
profondeur caractéristique de pénétration de la lumiere. Elle s’écrit C et dépend de la
longueur d’onde du laser et de I'indice optique du matériau [5] :

A 1
pompe
— _PomPe _ ~ 1.13
¢ 47k a ( )
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Avec l'indice optique qui s’écrit : /i = n+ik. a est définie comme l'inverse de la longueur
d’absorption (nm~'), par souci de simplicité, cette expression sera utilisée dans la suite.
La partie imaginaire représente l'opacité du matériau et varie selon la nature du solide
et la longueur d’onde de la pompe.

§

A—

Pompe

. o
.
o

Film

Matériau absorbant Une partie de la pompe est réfléchie

F1Gure 1.6 — Absorption de I'impulsion laser par I’échantillon.

Afin d’obtenir une solution analytique du phénomeéne, il est préférable d’émettre
quelques hypothéses simplificatrices [49] :
— Le matériau est isotrope
— Pour pouvoir négliger les phénomenes de diffraction du faisceau d’ondes acous-
tiques, la valeur de la longueur d’onde acoustique doit étre inférieure a celle du
diamétre de la tache de focalisation du laser sur 1’échantillon (noté d) : il s’agit
alors d’un probléme a une dimension suivant la direction normale a la surface
du film (mode piston).
— L’'impulsion laser est beaucoup plus courte que :
1 Les échelles de temps caractéristique des diffusions thermiques et électro-
niques (leur influence est négligeable)
2 Le temps d’établissement des régimes transitoires acoustiques.
Grace a ces approximations, on peut garantir un dépot instantané de 1’énergie du laser
sur le solide. La surface éclairée de 1’échantillon s’exprime comme suit :

72
S = ndz (1.14)

Avec le volume qui vaut : V;, = SC.

Pompe

Film

F1GUrE 1.7 — Absorption du laser par le matériau. Génération en surface d’une déformation bipolaire qui
se propage le long de I’épaisseur avant d’étre réfléchie a I'interface.
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La densité d’énergie W(z, t) déposée par unité de volume a la surface de I’échantillon
a l'arrivée de I'impulsion électromagnétique dépend de 1’énergie Q de cette impulsion.
Seule une partie (1 — R) de I’énergie pénétre dans ’échantillon, avec R le coefficient
de réflexion de I’énergie de la pompe, dépendant des parties réelles et imaginaires de
I'indice optique du milieu. L'expression de R s’écrit :

s (n=1)+«?
R:m (1.15)

Grace a la loi de Beer-Lambert, on écrit [5] :

Wiz, t) = H(t) (1.16)

H(t) est la fonction échelon de Heaviside :

H(t):{o sit<0 117)

1 sit>1

Cette fonction représente le dépot instantané de I’énergie qui reste ensuite constante au

cours du temps (pas de diffusion thermique).

Lexcitation de I'onde acoustique dépend de 1’absorption du laser dans le solide, qui

varie selon la nature du matériau (transparent ou opaque) et selon la valeur de la

longueur d’onde de la pompe (A,0mpe)-

Lorsque le laser est absorbé, il y a un échange d’énergie entre les photons et les électrons

qui se propagent dans le matériau. Cet échange d’énergie provoque une augmentation

de la température donnée par le rapport de I’énergie déposée sur le film et la chaleur

massique [50] :

W(z,t)
PC

Avec C,,(J.kg~'.K~1) la capacité thermique massique et p(kg.cm~>) la masse volumique.
Dans un solide, une variation de la température entraine une variation de la pression
interne via l’expression du coefficient de dilatation thermique :

ﬁ:;_B(g_l;)T (1.19)

AT(z,t) =

(1.18)

ol B est le module de compressibilité (GPa) et f8 la dilatation thermique linéaire (K!).
Cette modification de la pression par changement de température entraine l’existence
d’une contrainte thermique qui s’écrit :

0ij = _ZcijklﬁklAT(Zf t) (1.20)
ki

avec Cjjy le tenseur d’elasticité. Nous sommes dans le cas d’un matériau isotrope pour
un probléme a une dimension (axe z). Il n’y a alors qu’un seul gradient de température
qui est pris en compte dans la contrainte thermique. L'équation est simplifiée par
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I’expression :
om(z,t) = -3BBAT(z,t) (1.21)

avec B = (cj1 + 2¢1,)/3 dans un milieu isotrope. Pour obtenir la déformation, générée a
la surface, se propageant vers 'intérieur de I’échantillon, on calcule la relation entre
le déplacement u(7,t) et la contrainte o(7;t) grace a la relation fondamentale de la
dynamique, appliquée aux milieux élastiques :

O*u(z,t) _0o(z,t)
oz 0z

(1.22)

Avec 0(z,t) qui est la somme de la contrainte thermique et de la contrainte élastique :
)

0(z,t) = oz, t) + Oppus(z, t) et af}. “(z,t) = CijOu(z,t)/0z.

En gardant une seule direction pour un matériau isotrope, on lie la vitesse des ondes

élastiques et longitudinales dans le solide a la constante élastique C;; = pv}.

On obtient, par développement, une équation de propagation pour le déplacement [51] :

292
9*u(z,t) 1\ 0%u(zt) az
————|—| —— =—anpe “"H(t 1.23
822 vL atz 170 ( ) ( )

Le terme sans dimension 7 = (3B/3 (1 — R) Q)/(pzvf VOCm) détermine I'amplitude de la

déformation initiale.

L'expression s’écrit avec d’une part ’équation de d’Alembert, caractéristique d’une

onde propagative, et d’autre part, avec le terme source. Il s’agit d’une équation différen-

tielle linéaire dont la solution peut s’écrire comme une somme de solutions monochro-

matiques (sinusoidales) dans I'espace de Fourier.

La déformation élastique dans l’espace réel est la dérivée du déplacement par rapport a
la direction de propagation : 1 = %
L’équation de propagation se résout avec une linéarisation par transformée de

Fourier. L'expression finale de la déformation s’écrit 52 :
n(z,t) = % [(2 - e“’”’Lt) e ¥ —sgn(z—vrt) e‘“lz_”tl] (1.24)

Pour rappel, dans ce modele nous négligeons la diffusion thermique.

—1t=10ps
441 ——t=20ps

\/ o

Ficure 1.8 — Profils de déformation suivant la
profondeur dans le matériau, a trois instants suc-
cessifs. La surface libre est représentée a z =0,
-4 ; une partie de la déformation se propage dans

0 50 100 150 200 Péchantillon sous la forme d’une impulsion bi-
Profondeur (nm) polaire.

Déformation (u.a)
Q
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Le terme 7/(z, t) de la déformation contient un phénomene propagatif qui représente
I'impulsion acoustique dans le milieu. La figure[l.8]montre la déformation totale calcu-
lées au cours du temps selon une profondeur z (nm).

A l'instant initial, la pompe va générer a la surface une impulsion acoustique se propa-
geant dans deux directions. La premiere va se propager dans I’épaisseur du matériau,
tandis que la seconde est immédiatement réfléchie sur la surface libre (z = 0) et repart
vers 'intérieur de I’échantillon. La seconde déformation change de signe lors de la ré-
flexion sur la surface libre : 'impulsion acoustique présent une forme bipolaire, comme
I'illustre la figure La déformation évolue et se propage en profondeur au cours
du temps. On a une premiere partie qui reste indéformable, et une deuxieme qui est
propagative (impulsion bipolaire). Sur la figure nous montrons le cas d’une couche
de nickel d’environ 220 nm d’épaisseur, excitée par un laser avec une longueur d’onde
de 800 nm. Ces parametres donnent une absorption optique dans le matériau d’environ
22nm. On obtient alors une perturbation acoustique proche de 50 nm.

Nous utilisons un code de simulation pour tracer la propagation de la déformation dans
une couche de nickel. Les parametres physiques utilisés lors des calculs sont regroupés
sur le tableau dans l'annexe [A] Généralement, pour des mesures en acoustique
picoseconde, les films étudiés sont déposés sur un substrat. La déformation acoustique
va se propager a l'intérieur de la couche puis se réfléchir a 'interface entre les deux
milieux, proportionnellement au coefficient de réflexion acoustique r = 2;2 .

L’'onde retourne donc a la surface, elle sera mesurable sous la forme d’un écho (dans
le cas des films opaques), puis elle va se réfléchir entierement avec un coefficient de
réflexion r = —1 pour retourner dans le substrat. Ce phénomene se poursuit jusqu’a
I'atténuation complete de 'onde acoustique.

Nous avons montré I'importance de la valeur de la longueur d’onde de la pompe pour la
génération d’une impulsion acoustique. L'équation [I.16/montre qu’une forte absorption
du laser entraine des impulsions acoustiques beaucoup plus courtes. De méme, en
choisissant une longueur d’onde qui est absorbée par un matériau spécifique, on a un
controdle sur le lieu de production des impulsions acoustiques. L'effet de la longueur
d’onde en génération est néanmoins beaucoup moins important que lors de la détection.
La détection de I'impulsion acoustique étant réalisée par effet photo-élastique, le choix
des parametres du laser sont trés importants. Nous allons étudier cela en détail.

Détection des ondes acoustiques dans le film mince

Nous avons explicité le mécanisme d’excitation d’une onde ultra-sonore dans un
film mince par une impulsion laser. Maintenant, on s’intéresse a la détection du champ
acoustique grace a une impulsion électromagnétique. Cette opération est réalisable
grace a deux grandeurs mesurables par des méthodes optiques. En effet, le champ
acoustique étudié est une onde de polarisation longitudinale, déformant le milieu par
sa propagation (compression de 1’épaisseur dans le sens positif, dilatation dans le sens
négatif) suivant I’axe z uniquement.

Nous avons d’abord un déplacement de la surface qui crée un déphasage de 'onde
électromagnétique. C’est par ce biais que sont détectés habituellement les ultrasons
émis par laser standard (détection interférométrique du déplacement de la surface).
Puis le champ de déformation modifie la permittivité diélectrique, provoquant un
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changement de l'indice optique du matériau. Il s’agit ici de l’effet photo-élastique. Les
propriétés optiques s’en trouvent modifiées par contrainte mécanique. La réflexion de
la lumiere en sera modifiée, ce qui permet la détection du champ acoustique. Il y a un
couplage onde mécanique/onde électromagnétique.

La sonde (laser de détection), est représentée par deux champs électromagnétiques :
I'amplitude du champ incident arrivant a la surface E; et 'amplitude du champ réfléchi
par le coefficient de réflectivité r, E, = rE;.

Dans le cas d’une surface non perturbée, le coefficient de réflectivité vaut : roei¢, avec
fo = }_{_;Z

A présent, prenons le cas d’un milieu perturbé par un champ acoustique qui se dé-
place, d’une valeur u(z = 0,t), au niveau de la surface. Cette perturbation induit une
démodulation dp et un déphasage d¢ de l'onde électromagnétique qui s’écrit :

d¢ =2kou(z=0,t) (1.25)

avec kg = /\Md le vecteur d’onde électromagnétique dans le vide.
sonae

Le nouveau coefficient de réflectivité va alors s’écrire :

. d$
r = ro(1 +dp)e %) (1.26)

La variation relative de la réflectivité transitoire s’écrit alors :

ﬂ:rl_r:(1+dp)eid‘7’—l (1.27)

r r

Les déplacements d’interface sont de l'ordre du picometre, soit extrémement petits
devant la longueur d’onde optique (A ~ nm). Il est donc possible de faire un développe-
ment limité a l'ordre 1 et d’obtenir : e/9? ~ 1 +id¢.

Ce qui nous donne :

ﬂz(1+dp)(1+id¢)—1 (1.28)

.
Avec dp <1 et d¢p < 1, on écrit au premier ordre :

gzdp+id<j) (1.29)
Dans notre montage de réflectivité transitoire, nous mesurons uniquement I’intensité

de la sonde réfléchie par I’échantillon. En intensité le coefficient de réflexion optique
s’écrit :

R, =|r)?=rr (1.30)
Avec r* complexe conjugué de r. La valeur du changement relatif de réflectivité AR;/R;
est mesurée expérimentalement grace a la photo-diode, qui fait la conversion de l'in-
tensité des ondes électromagnétiques en courant. Il suffit alors de trouver une relation
entre la valeur Ar/r calculée et la grandeur physique mesurée.
Premieérement, on prend le cas du champ électromagnétique en 1’absence de perturba-
tion: Ry =rr* = rg.
Maintenant, on réitére le méme calcul avec la perturbation du champ électromagnétique
etona: Ry =rr] =ry(l+ dp)>.
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Ce qui nous donne :

AR; R —R; 2
= =(1+dp) -1 1.31

== (Ledp) (131)

On écrit au premier ordre :

AR;
~2d 1.32
R, P (1.32)
On en déduit alors que :
ARI' Ar

~ 2Re| — 1.33
Ri 6( r ) ( )

La détection photo-élastique représente I'intégrale de 'impulsion de déformation dans
le matériau. Dés lors, le changement de réflectivité AR; s’écrit selon I’équation suivante :

AR;(t) = fow f(2)n(z,t)dz (1.34)

Avec 171(z,t) la déformation acoustique et f(z) une fonction oscillante amortie expo-
nentiellement et appelé fonction de sensibilité. Elle détermine comment la déformation
qui existe aux différentes profondeurs dans le matériau contribue au changement de
réflectivité totale [5]]. Elle dépend de la longueur d’absorption de la lumiére C et varie
en fonction de la nature du matériau.

Matériaux Opaques

Pour un matériau opaque, la sonde n’est pas transmise au coeur de la couche et
reste uniquement dans une zone proche de la surface (a environ une dizaine de nano-
metres). La détection devient nulle tant que la déformation se propage a I'intérieur de
I’échantillon (voir figure[1.9).

1) Sans détection 2) Détection
Sonde Sonde
\ \
“ 7
-
R; Film R; + AR;

i
z z

3) Sans détection

Sonde
\
“
Ri Film
z

Ficure 1.9 — Détection pour un matériau opaque. (1) Aucune détection lorsque la déformation se propage
dans I’échantillon. (2) La déformation a la surface modifie les propriétés optiques et est détectée par effet
photo-élastique. (3) La déformation est réfléchie a la surface et se propage a nouveau a I'intérieur de
I’échantillon. S’éloignant de la surface, il n’y a plus de détection. C’est la notion des échos acoustiques.

En effet, la pénétration de la lumiere étant tres faible, la fonction f(z) a une faible
extension spatiale. Seuls les effets photo-élastiques proches de la surface sont détectés
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dans AR;(t). Ces effets sont définis par une modification de 'indice optique A7i, détectés
par une interaction acousto-optique grace au coefficient photo-élastique qui s’écrit :

on .81<) (1.35)

ATZ-FZAK:(%—FI% n

T

66.4 ps

o
2

o - 1 Ficure 1.10 — Simulation des échos pour une

< 1 couche de nickel de 200 nm sur un substrat de

| silicium. La diminution de 'amplitude des échos

0+ \Ar -\~ ~— est due a une transmission de 1’énergie acoustique

V dans le substrat et a un effet d’atténuation visible

par I’élargissement des échos. Les échos sont sépa-
rés temporellement par le temps d’un aller-retour
S SN de 'onde acoustique dans la couche dit, Temps de
0 100 200 300 vol. Cette valeur dépend de I’épaisseur ainsi que
Temps (ps) de la vitesse acoustique dans le matériau.

La figure[I.10]montre le signal d’une impulsion acoustique détecté dans une couche

de nickel. S’agissant d’un métal opaque, le signal montre des échos représentant chaque
aller-retour de I'impulsion dans la couche. A l'instant ¢ = 0, le signal montre une demi-
onde acoustique générée qui vient s’additionner a une marche thermique. Il s’agit de la
détection photo-élastique de la déformation propagative qui quitte la zone d’émission.
La décroissance de I'amplitude des échos au cours du temps est due a un retour a la
normale de la couche mince. Cette diminution de I'intensité acoustique est liée a deux
facteurs : la transmission de 'onde vers le substrat et une perte de son énergie au cours
de sa propagation par effet d’atténuation acoustique, visible par ’élargissement des
échos. Ces deux phénomeénes seront détaillés dans le chapitre 2, partie Finale-
ment, les échos sont espacés par un temps appelé temps de vol, représentant la durée
d’un aller-retour de 'impulsion dans le métal. Cette valeur dépend de 1’épaisseur d
de la couche et de la vitesse de propagation de 'onde acoustique dans le matériau :
Tvol = 2d/1)L.
Lors des travaux de cette these, des simulations sont faites a partir d’un logiciel créé au
laboratoire. Il utilise les équations thermo-élastiques pour calculer la génération et la
détection des ondes acoustiques a partir des indices optiques des matériaux et de leur
propriétés acoustiques. Il nous sera possible de calculer I'atténuation acoustique des
métaux eétudiés grace a une comparaison entre signaux mesurés et simulés. On pourra
ainsi extraire avec une certaine précision la valeur du coefficient de réflexion de chaque
couche mince étudiée et donner une qualification de ’adhérence avec leur substrat. Les
caractéristiques optiques, thermiques et acoustiques utilisées lors des simulations sont
données sur le tableau dans I'annexe

Matériaux transparents
Dans le cas des matériaux transparents, la détection est également faite par une mo-
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dification des propriétés optiques, mais la sonde pénétre entiérement a l'intérieur du
solide. La déformation acoustique n’est pas détectée uniquement a son arrivée a la
surface de I’échantillon, mais durant toute sa propagation. Cette impulsion agit alors
comme un miroir partiellement réfléchissant, ce qui provoque une interférence entre la
lumiere réfléchie sur les interfaces de ’échantillon, et celle réfléchie par I'impulsion. Ce
phénomene est représenté par la figure[1.11]

Ficure 1.11 - Détection pour
un matériau transparent. Os-
cillation Brillouin : des in-
terférences alternativement
constructives et destructives
entre les faisceaux réfléchis
aux interfaces et celui réflé-
chi par une impulsion acous-
tique en déplacement dans
z  ]’échantillon.

Sonde

—_—

“

/
Interférences / Film

Le déplacement de I'impulsion acoustique au cours du temps va créer une alternance
entre des interférences constructives et destructives. L'intensité réfléchie est modulée
sinusoidalement et des oscillations sont mesurées. Elles sont connues sous le nom
d’Oscillations Brillouin [12].

Le faisceau optique suit une impulsion acoustique qui se déplace a une vitesse v; dans
I’échantillon. La période des oscillations dépend de la longueur d’onde de la sonde
(Asonde) et de I'indice optique du matériau (n). Elle est définie par la relation :

/\sonde
— nae 1.36
2nvy cos O ( )

L’angle O est celui de 'inclinaison du laser par rapport a la surface de I’échantillon (nul
en incidence normal, ce qui correspond a la configuration standard du labo).

SiC Si Al

Amplitude (u.a)
i

Ficure 1.12 — Oscillations Brillouin mesurées sur
une couche de carbure de silicium 3,5 pm, sur un
substrat de silicium.

0 100 200 300 400 500 600
Temps (ps)

La figure montre le cas d’un signal pour un matériau transparent. Il s’agit d’'une
couche de carbure de silicium sur un substrat en silicium. Une fine couche d’aluminium
est déposée en surface pour pouvoir générer I'impulsion acoustique. On suit, sur le
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signal, cette impulsion depuis la surface jusqu’a l'arrivée dans le substrat, puis le retour
vers la surface. Deux types d’oscillations a haute fréquence sont mesurées, 'une venant
de la couche de SiC (depuis t = 0, jusqu’a environ 220 ps) et la deuxiéme du substrat
en silicium (vers 220 ps fortement atténuée). Un écho est également détecté a environ
500 ps, représentant un aller-retour de I'impulsion acoustique dans la couche de SiC.
Pour une sonde a 400 nm de longueur d’onde, la période des oscillations Brillouin
dans la couche de SiC est d’environ 6,2 ps, cette valeur nous permet de calculer la
vitesse acoustique dans le matériau grace a I’équation L'épaisseur de la couche est
ensuite calculée a partir du temps de vol de I’écho. Les oscillations Brillouin montrent
I'importance de la valeur de la longueur d’onde du laser choisie. Cet effet est tres utile
pour une étude des matériaux transparents.

Chaque mécanisme de I'expérience possede une dépendance a la longueur d’onde du
laser. On imagine qu’une variation de cette valeur donnera un changement au niveau
des mesures et les rendra plus précises en fonction du matériau étudié.

Nous allons donc voir en détail 'influence de la couleur des lasers (pompe-sonde), cette
influence étant le principal fondement de la méthode

1.2.3 Principe de I’Acoustique Picoseconde Colorée

Pour la plupart des expériences en Acoustique Picoseconde, la longueur d’onde des
montages pompe/sonde utilisés est considérée comme une donnée fixe, ses effets ne
sont que tres peu discutés. Pourtant, en variant ce parametre, les résultats obtenus
peuvent étre tres différents. Nous allons décrire I'impact d’un changement de couleur
du laser. A la création du montage expérimental a Lille, A. Devos remarque un début
de défaut sur un écho mesuré sur une couche de tungstene déposé sur du silicium. Ce
défaut est completement absent sur des mesures faites avec le banc expérimental de
lInstitut des NanoSciences de Paris (INSP) a Paris. Seule différence : la longueur d’onde.
Le défaut détecté se révele étre en réalité le début de I'inversion de 1’écho en fonction
de la longueur d’onde [6, |48]|. Cette inversion est représentée sur la figure

Figure 1.13 — Formes des échos
acoustiques mesurés sur une
couche de tungsténe de 169 nm
sur un substrat de silicium. L'in-
version de 1’écho est visible en
fonction de la longueur d’onde.
o La courbe rouge montre le résul-
20 -0 0o 10 20 30 40 tatdumodele analytique photo-

Temps (ps) élastique. Courbe extraite de [6].

A R/R(arb. u.)

Ces modifications de la forme de I’écho sont liées a la valeur du coefficient photo-
élastique, ayant lui méme une dépendance a la longueur d’onde du laser. Ce changement
est également visible sur différents matériaux, tel que I'aluminium sur silicium [53]].
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Montage Rouge/Bleu

A la suite de cette découverte, des nombreux essais ont été faits sur divers maté-
riaux [48} 54, 55]. Pour le cas des couches en silicium ou silice sur silicium, la différence
est frappante. La figure[I.14montre les cas de I’échantillon Al/SiO,/Si étudié avec deux
montages différents.
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La premiere courbe montre le signal obtenu par un montage dit rouge/rouge (pompe
et sonde avec la méme couleur rouge, méme valeur de A). On retrouve la signature élec-
tronique et thermique habituelle de I'aluminium. Autour de 150 ps, on voit le premier
écho acoustique donné par l'aller-retour de I'impulsion acoustique dans la couche de
silice, qui a été générée sur la tres fine couche d’aluminium.

Il s’agit de I'unique information extraite d’un tel signal, il nous est uniquement
possible de calculer 1’épaisseur de la couche de silice en connaissant sa vitesse (et
vice-versa). La deuxieme courbe montre le signal d’'un montage appelé rouge/bleu. La
pompe est a la méme fréquence mais on double celle de la sonde, on parle alors d’une
sonde "doublée” (pompe en rouge et sonde en bleu, Agpug. = Apompe/2). La différence
avec le montage précédent est évidente. Le fond thermique a diminué et deux types
d’oscillations apparaissent a des temps différents :

— A t =0, on a une oscillation a basse fréquence. Il s’agit du Brillouin dans la
silice, grace a sa période (T = 23 ps) il nous est possible de calculer la vitesse
longitudinale dans le matériau (v; = 5.9 nm/ps)

— Une deuxiéme oscillation a haute fréquence démarre a partir de 75 ps (soit le
temps de propagation dans la couche de silice). Cette fois il s’agit du Brillouin
du silicium, sa période est beaucoup plus courte (T = 3 — 4 ps).

— Une modulation du Brillouin de la silice au niveau de I'interface SiO,/Si.

Finalement, on détecte également 1’écho acoustique a 150 ps.

Cet exemple nous permet de mettre en valeur I'importance d’un choix pertinent de
la longueur d’onde utilisée. Avec un changement de couleur au niveau de la sonde, le
signal a été enrichi.

Cette méme configuration a été utilisée sur la couche de SiC présenté précédemment.



1.2. Physique de I’Acoustique Picoseconde 25

Quels effets sur les matériaux opaques ?

On peut terminer cette analyse par un exemple sur des échos dans une couche de
nickel, qui est un matériau absorbant.
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= / nickel sur silicium dans le montage rouge-bleu et
=30 0 50 100 150 200 250 300 350 rouge-rouge. Le montage rouge-bleu montre un
Time-delay (ps) meilleur rapport signal/bruit.

La figure montre une nouvelle fois la différence entre les deux montages (rouge-
rouge et rouge-bleu). Pour chaque signal des échos sont visibles, mais avec une sonde en
couleur bleue, I’'extraction se fait jusqu’au quatrieme écho alors que le signal rouge ne
montre que le deuxieme. Le rapport signal/bruit est amélioré grace a la sonde doublée.
Ce phénomene s’explique par le coefficient photo-élastique qui, dans le nickel, est
beaucoup plus fort pour un laser sonde a une longueur d’onde a 400 nm par rapport a
800 nm.

Une bonne exploitation de I'influence de la longueur d’onde peut simplifier les expé-
riences. En connaissant les matériaux avec lesquels on veut travailler, un choix sur
la couleur de la pompe et de la sonde permet de renforcer la détection des échos, de
diminuer le fond thermique, d’améliorer le rapport signal/bruit et bien plus encore.
Pour la suite des travaux de cette these, toutes les mesures seront faites sur le montage
Rouge/Bleu.

Au cours des deux décennies qui ont suivi, 1 a trouvé son utilité dans de
nombreux axes de recherche. Pour citer quelques exemples, la méthode a servi pour
des études de propriétés mécaniques, d’effets électroniques liés a la nanostructure
avec l’étude des phonons acoustiques, et aussi pour des études d’adhésion. Avec le
changement de longueur d’onde du laser, il est possible de s’adapter aux caractéristiques
du matériau pour obtenir les interfaces difficiles a atteindre. L]JAP1C|a énormément
servi au sein de l’entreprise Menapic. Des lors, des personnes s’y sont intéressé et 'ont
sollicité pour faire leurs mesures d’adhésion sur différents types d’échantillons, que
cela soit dans la microélectronique (ST Microelecronics) ou dans 1’exploration spatiale
avec le
L’Acoustique Picoseconde classique a également servi a étudier I'adhésion de différentes
structures nanométriques. Nous allons faire une rapide présentation de I’état de l’art
dans ce domaine avant de détailler la problématique que tentera de solutionner cette
these.
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1.3 Adhérence et Acoustique Picoseconde : état de I’art

Pour cette derniére partie nous allons faire le lien entre ’étude de I’adhérence d’une
couche mince et I’Acoustique Picoseconde. Grace a sa capacité a générer des ondes
acoustiques a tres haute fréquence, de nombreuses équipes de recherche en France et a
I’étranger se sont penchées sur la problématique de faire de I’Acoustique Picoseconde
une méthode de mesure d’adhérence non destructive. Nous allons présenter les diffé-
rents travaux réalisés avant de détailler les autres méthodes de mesures destructives
pour les couches minces. On finira par expliquer 'objectif d’une extension métrologique

de la méthode

1.3.1 Adhérence par Acoustique Picoseconde : état de ’art

Apres la découverte de la génération d’une onde acoustique par impulsion laser,
I’Acoustique Picoseconde est devenu un outil tres intéressant dans le domaine du
contrdle non destructif. Parmi ces utilisations, la mesure de I’adhésion a I'interface pour
une couche mince est devenue l'objectif des nombreuses équipes de recherche, qui y
ont consacré plusieurs études au cours des dernieres décennies.

Premieres mesures d’adhésion par Acoustique Picoseconde (fin des années 90)

Une des premieres équipes qui s’est intéressée a la problématique des mesures
d’adhésion est I’équipe de H. J. Maris qui, a la fin des années 90, a montré 'influence
de l'adhésion sur la valeur mesurée expérimentalement du coefficient de réflexion
acoustique, a I'interface d’une couche d’or déposée sur un substrat en silicium [56].
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FiGure 1.16 — Mesures acoustiques sur des couches d’or de 15 nm. La figure (a) montre les signaux ringing
selon l'irradiation de la couche. Plus le signal est atténué et mieux la couche adhére a son substrat. (b)
Cartographie des valeurs du coefficient de réflexion mesuré sur la couche d’or avec deux types de zones :
non irradiées et irradiées a 10'® ion/cm?. Courbes extraites de [56].

La modification de 1’adhésion a différents endroits de ’échantillon a été faite par im-
plantation ionique. Cette modification recherchée s’appuie sur I'idée que des particules
énergétiques passant a 'interface entre une couche mince et son substrat renforcent
I’adhésion. Ce principe a été longuement étudié, particulierement par J. E. Griffith qui,
en 1982, a publié les résultats obtenus pour une couche de 50 nm d’or sur du téflon
bombardée par des ions He™ avec une énergie de 1 MeV d’énergie [57]]. Grace a un
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test au scotch, il a pu confirmer que ’adhésion avait été renforcée apres ionisation,
comparant cet effet a un point de soudure. La technique d’implantation ionique sera
expliquée plus en détail dans le chapitre 2 partie[2.2.1]

Pour 'expérience en question, ils ont utilisé une couche d’or de 15 nm d’épaisseur dont
une partie a été bombardée par des ions Het a une énergie de 2,5MeV et des doses
de 10, 10 et 1016 jons/cm?. L'excitation de I'onde acoustique a été faite par un laser
d’une longueur d’onde de 800 nm. La couche d’or se met a vibrer selon une certaine
fréquence. La figure montre le signal obtenu ainsi que les valeurs du coefficient de
réflexion extraites selon les zones implantées.

La vibration de la couche d’or par excitation mécanique forme un signal du type ringing
qui montre la résonance du film mince. Ces vibrations peuvent étre comparées a celle
d’une cloche.

Il est intéressant de noter que, pour la partie non irradiée, les vibrations sont moins
atténuées. En effet, le contact avec le substrat agit comme un amortisseur, un signal
trop atténué peut donc étre le premier signe d’une adhésion plus importante.

Sur la deuxiéme image (b), nous pouvons voir la variation de la valeur du coeffi-
cient de réflexion pour différentes parties de I’échantillon. Le carré noir, ou les valeurs
les plus faibles du coefficient sont mesurées, est la zone qui a été irradiée.

Ces valeurs acoustiques montrent une premiere confirmation d’une modification de
I'adhésion par implantation ionique (bien d’autres travaux ont continué de confirmer
cette hypothese [58-62]). Ce que 'on retient des travaux de Maris, c’est une corrélation
de I’éventuelle variation de la valeur du coefficient de réflexion selon la qualité de
I’'adhésion. Ces travaux nous ont permis d’obtenir des pistes de recherche nécessaires
pour répondre a notre problématique.

Influence de la fréquence de résonance (les années 2000)

Au début des années 2000, a 1TINSP}, I’équipe de B. Bonello a étudié la qualité de

I'interface pour un empilement de couches organiques en se servant du coefficient de
réflexion [63].
A partir de la technique de Langmuir Blodgett, un empilement de vingt couches orga-
niques est accroché sur un substrat de saphir. Sur ce méme empilement vient s’ajouter
une fine couche d’aluminium de 18 nm permettant I’excitation et la détection par laser.
Cet échantillon est considéré comme un résonateur acoustique dont les modes de ré-
sonance dépendent de la vitesse du son et de I’épaisseur des couches organiques. La
mesure de la fréquence de résonance, dépendant également du coefficient de réflexion
entre chaque interface, permet alors d’obtenir une estimation de la qualité au niveau
de l'interface. Ces travaux lient donc l’adhérence a la fréquence, elle-méme liée aux
coefficients de réflexion.

Les études sur I’adhésion se poursuivent. En 2006, G. A. Antonelli utilise des mesures
de coefficient de réflexion sur une large gamme de fréquence (allant jusqu’a 100 GHz)
pour caractériser les propriétés thermiques et I’'adhésion des couches minces [64].

Le modele des deux masses reliées a un ensemble de ressorts est de nouveau utilisé.
Pour une adhésion parfaite, le coefficient de réflexion du déplacement acoustique 7, est
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définit par I’équation dans le cas contraire, il s’écrit comme suit :

7y —iwT,

Tpelw) = ———— 1.37

lw) = S (1:37)
212,

K (Zl + Zz)

Des mesures sont faites sur des couches d’or déposées sur des substrats en silice avec

des épaisseurs qui varient de 20 nm jusqu’a 55nm avec un pas de 5nm. Les fréquences

de résonances vont alors de 30 GHz jusqu’a 85 GHz.

avec T, = , et K la raideur des masses de liaison.
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Ficure 1.17 — Signal acoustique mesuré sur la couche d’or et extraction du coefficient de réflexion
selon diverses épaisseurs d’une couche d’or. (a) Signal ringing pour chaque épaisseur de la couche d’or
déposée sur un substrat en silice. (b) coefficients de réflexion pour chaque épaisseur utilisée : les points
représentent les valeurs obtenues expérimentalement, la ligne en trait plein est le modeéle calculé selon
I’équation[1.37) montrant la dépendance a la fréquence. La ligne pointillée est le calcul théorique pour
une adhésion parfaite. Courbes extraites de [64].

La figure montre I’évolution des coefficients de réflexion selon I’épaisseur de
la couche d’or. En augmentant cette épaisseur, la valeur de r,. diminue. A 20nm, la
fréquence est de 85 GHz et le coefficient est proche de 0.9. Pour une épaisseur plus
importante, la fréquence diminue jusqu’a 30 GHz et les coefficients de réflexion sont
proches de la valeur théorique ry = 0.61. Ces mesures permettent une interprétation de
’effet de la fréquence sur le coefficient de réflexion acoustique, pour un modele masse-
ressort a l'interface. Pour cette étude, 'adhérence est considérée comme identique
entre chaque échantillon étudié sans avoir été contre vérifiée par des tests de mesure
d’adhérence destructives tel que le test au scotch.

Mesures sur des nanoparticules (années 2010)

Les travaux se sont poursuivis au cours de la décennie qui a suivi. En 2012, I’équipe
de I"Université de Bordeaux a obtenu I'image de contact entre une sphére micromé-
trique et son substrat grace a I’Acoustique Picoseconde. Dans cette étude, ils ont utilisé
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une unique cellule sphérique déposée sur un alliage de titane Ti6Al4V. Ils ont ensuite
mesuré 'atténuation des phonons dans des polymeres, montrant une grande sensibilité
a la propagation des phonons a l'intérieur des objets microscopiques sur la qualité de
I’adhésion [65].

Toujours a Bordeaux, I’équipe de Y. Guillet excite a I'aide d’'un montage pompe-sonde
des nanoparticules sphériques d’or, isolées sur un substrat en silice [66].

Un laser pompe vient chauffer une unique particule qui entre en résonance et rayonne
une onde acoustique, transférée ensuite vers le substrat par contact. Ce rayonnement est
modélisé par un déplacement vertical de la particule (modele masse-ressort), détecté
par la sonde arrivant avec un temps de retard sur la pompe. Un signal acoustique est
alors enregistré, dont la décroissance est directement lié au temps de vie du rayonne-
ment. Ces mesures permettent d’avoir des informations sur le contact entre la particule
et le substrat.
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Ficure 1.18 — Etude du contact entre une unique particule et son substrat par rayonnement acoustique. (a)
Excitation de la nano particule d’or sur un substrat en silice par un montage pompe-sonde. La particule
vibre verticalement (modéle masse-ressort) dont le déplacement est détecté par la sonde arrivant avec
un retard de 7. (b) Signaux acoustiques de quatre particules a tailles différentes, f; étant la fréquence
d’excitation et f, la fréquence d’oscillation du modele masse-ressort lié a la raideur. Courbes extraites de
[66].

La figure (a) montre le montage expérimental pour une excitation d’une nano
particule (1), avec le modele de déplacement masse-ressort, utilisé avec une méme
raideur K, pour chaque particule (2). Plusieurs particules sont excitées séparément,
avec des tailles qui varient entre 60 et 700 nm. Sur [1.18] (b) nous avons les signaux
acoustiques pour quatre tailles de particules différentes. Les vibrations de la sphere
donnent deux fréquences différentes : la fréquence d’excitation noté f; due au rayonne-
ment acoustique, et la fréquence d’oscillation selon I’axe du ressort noté f,. Ces valeurs
sont liées a la masse et a la raideur K. L'excitation pour une unique nano particule
est faite en mono fréquence, en variant le rayon de la sphere : différentes fréquences
sont étudiées, liées a un méme ressort. Cette étude est la situation idéale pour tester le
modele du coefficient de réflexion r,.(w) dépendant de la fréquence f,. Une corrélation
linéaire a échelle logarithmique est obtenue entre les deux fréquences expérimentales.
Par ces résultats, ils ont conclu que les fréquences obtenues répondaient bien au modele
d’adhésion donné par I’équation et ils ont démontré I'importance de la dissipation
du rayonnement acoustique dii au contact entre la particule et le substrat.

Dans les laboratoires du Mans, nous avons les travaux réalisés par A. Ayouch et P. Ruello
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qui utilisent ’Acoustique Picoseconde pour connaitre I’'adhésion entre les particules de
silice formant un solide colloidal, déposées sur un substrat de platine sur silicium [67]].
Grace a la sensibilité de la méthode Acoustique Picoseconde, ils ont tenté de sonder les
propriétés de nano-contact des liaisons covalentes et de Van der Waals. La propagation
des phonons acoustiques dans un milieu de nanoparticules est influencée par la pré-
sence des molécules subnanométriques au niveau du nano-contact. Dés lors, la variation
de la vitesse du son leur a permis de prouver la faculté de la technique a quantifier le
nano-contact. La théorie des assemblages granulaires élastiques est utilisée pour une
estimation de la rigidité du contact entre les nano-particules [68,69]. La variation de la
rigidité de contact entre chaque nano-particule aura une influence sur la valeur de la
vitesse.

D’autres travaux de mesure d’adhérence sur des couches d’aluminium sur du silicium
ont été menés par M. Grossmann dans une collaboration entre le LAUM et un labora-
toire de physique de I'Université de Konstanz en Allemagne [70]]. Dans cet article, ils
confirment qu’une bonne mesure d’adhérence doit étre faite en prenant en compte la
propagation ainsi que l'atténuation de I'onde acoustique.

Le cas de I’Acoustique Picoseconde Colorée

Dés son introduction dans le monde scientifique et industriel, ’Acoustique Picose-

conde Colorée a beaucoup servi a travers I'entreprise MENAPiC. Autant que pour les
mesures des propriétés élastiques des couches minces, ou pour I’analyse de la qualité
de 'adhésion dans des systemes complexes multicouches, la technique a toujours eu
un role important dans 'industrie. Sa capacité a s’adapter a tout type de matériau lui
donne la possibilité d’étre utilisée sur des échantillons de nature tres différentes. Des
travaux sont alors publiés par I’équipe nano-acoustique du laboratoire de Lille [71].
Grace a un montage dit rouge-bleu (pompe a Ay, = 800 nm et sonde a A0, =
400 nm), la méthode est utilisée sur des matériaux opaques, comme des couches de
nickel, ou semi-transparents. En connaissant la vitesse du son pour un matériau étudié,
des propriétés telles que 1’épaisseur de la couche sont calculées.
En divisant la longueur d’onde de la pompe, une excitation et une détection acoustique
sur des échantillons trés complexes (comme pour un empilement de 50 couches de
GaAs et AlGaAs sur un substrat de SiC) sont possibles. On dit alors que l'on travaille
sur un montage bleu-bleu. Un exemple de signal mesuré sur un tel empilement est
montré sur la figure[I.19
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Ficure 1.19 — Signal acoustique mesuré sur un
miroir composé d’un empilement complexe de
50 couches accrochées a un substrat en SiC.
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Une épaisseur importante oblige a travailler avec une fenétre temporelle beaucoup
plus grande. Pour cette étude, le premier écho est détecté aux alentours de 2300 ps. Avec
des vitesses du son entre 4,7 et 5,6 nm/ps et une épaisseur de 5,9 um, l’'onde acoustique
a bien atteint I'interface entre I'empilement et le substrat. Un seul écho retour ne suffit
pas pour une extraction du coefficient de réflexion, mais une analyse de I'amplitude
de I’écho permet une détection des défauts. S’il y avait une mauvaise adhésion, une
réflexion plus importante de 1’énergie acoustique aurait lieu et I'amplitude de 1’écho
serait plus grande. Outre son coté sans contact et non destructif, la méthode
possede 'avantage de s’adapter a divers cas tres complexes, dont elle permet d’extraire
des informations sur la qualité d’adhérence de chaque interface étudiée. La technique
obtient ainsi une application industrielle pour des mesures d’adhérence. Ce type de
mesures n'est pas uniquement limité aux interfaces entre une couche et son substrat, la
propagation d’une onde acoustique permet également de détecter les interfaces fragiles
au sein d’'un empilement complexe.

Des travaux ont également été réalisés en collaboration avec le CNES|sur des em-

pilements hétérogenes du type miroir spatial. Il s’agit d’un assemblage de métaux et
diélectriques allant de quelques nanometres a quelques centaines de nanomeétres, le
tout déposé sur un substrat transparent. L'excitation acoustique se fait face arriere,
au niveau de la couche d’accroche, avec une réflexion de 'onde a chaque interface.
Le faisceau pompe est absorbé dans la tres fine couche d’accroche d’ou sont émises
plusieurs impulsions acoustiques. Chaque interface va produire une réflexion de 'onde
qui sera partiellement transmise jusqu’au substrat. L'interface ayant la plus grande
réflexion est considérée comme affaiblie au niveau de I’adhérence.
La méthode est une technique résolue dans le temps. Cela signifie qu’elle détecte
les contributions a des instants différents selon la profondeur d’ou proviennent les
réflexions acoustiques correspondantes. Il est donc possible d’isoler chaque interface
et donc de faire une analyse sur la qualité de I’adhésion. Le schéma de la mesure est
montré sur la figure|1.20

interface
Matériau 2

FiGure 1.20 — Etude par d’un empilement
hétérogene du type miroir spatial. Schéma des
mesures sur un empilement complexe
multicouches. Les mesures sont réalisées face
arriére en profitant de la transparence du sub-
strat. Uonde acoustique se réfléchit a chaque
Génération interface, la réflexion est plus importante pour
acoustique I'interface fragile en adhérence.

Couche accroche

interface

Cette étude de I'empilement hétérogene miroir spatial illustre parfaitement 'apport
unique de la méthode. Sans jamais toucher ni détruire 1’échantillon de trés haute valeur,
chaque couche et chaque interface peut étre sondée avec une trés grande précision. Une
qualification de I’adhérence est ainsi donnée par la valeur du coefficient de réflexion.
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Dans cette étude, la faiblesse de 'interface Mat 2 / Mat 3 a été démontrée. Cette étude
bibliographique a permis d’avoir une premiere approche sur certains travaux qui ont été
faits dans la mesure de I'adhésion par Acoustique Picoseconde. Le champ d’application
de I’Acoustique Picoseconde est moins vaste face a d’autres domaines de la physique,
car c’est un domaine relativement jeune avec quasiment quatre décennies qui séparent
les premiers travaux des plus contemporains.

Nous avons également démontré les capacités de 1{AP1C| pour la mesure de I’adhésion
dans différents types de matériaux. L'adhésion se mesure par la quantification du
coefficient de réflexion et permet d’obtenir des résultats semi-quantitatifs. De nombreux
travaux sur ce sujet ont précédé cette these, nous donnant de la matiere pour enrichir
cette étude.

1.3.2 Extension dela méthode APiC: quantification de I’énergie d’adhé-
sion

L’Acoustique Picoseconde est une méthode de contrdle non destructive qui a déja

été utilisée pour réaliser des mesures d’adhérence sur les couches minces. Au cours des
dernieres décennies, des nombreux travaux se sont concentrés sur cette thématique.
Pour les équipes de recherche travaillant a Paris, comme pour celles se trouvant a Bor-
deaux, les mesures se sont continuellement limitées a la détermination du coefficient de
réflexion acoustique, souvent lié a la fréquence, sans ’associer a une énergie d’adhésion.
La technique donne uniquement une valeur liée a I'adhésion a partir de 'extrac-
tion du coefficient de réflexion. C’est une méthode semi-quantitative, trés utile pour la
détections des interfaces fragiles, y compris dans des empilements complexes, ou pour
la classification des échantillons par rapport a leur qualité d’adhésion. Cependant, a
cette date, la technique ne permet pas de quantifier I’énergie d’adhésion. Les enjeux
liées a la quantification de I’adhésion sont importants, car les probléemes d’adhésion
concernent de tres nombreux objets technologiques dans un large panel de domaines
scientifiques, de la micro-électronique, le verre industriel et ophtalmique, le photovol-
taique, les semiconducteurs et jusqu’au domaine spatial.
L'objectif de cette these est d’obtenir une extension métrologique a partir des mesures
d’adhérence avec la méthode ce qui en ferait la premiere méthode de caractérisa-
tion d’adhésion quantitative non destructive. Etablir une corrélation entre le coefficient
de réflexion mesuré par et I’énergie d’adhésion obtenue par des méthodes de
mesure d’adhérence plus reconnues, représente le principal objectif de cette these. Pour
cela des mesures acoustiques et des mesures d’énergie d’adhésion doivent étre faites
sur un méme échantillon. Nous procéderons donc a la fabrication des échantillons a
adhésion variable, compatibles avec la méthode Nous devrons ensuite trouver
des méthodes de mesure d’énergie d’adhésion, pour une confrontation avec les résultats
obtenus avec Le coeur méme de ces travaux sera d’obtenir la méthodologie pour
mener des études d’échantillons compatibles entre chaque méthode. Ceci sera discuté
pleinement au chapitre
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Les couches minces ont une grande importance dans l'industrie, que cela soit au
niveau de I’électronique, de I'optique, tout comme pour ’exploration spatiale. La bonne
qualité de l'adhésion avec le substrat dans ces domaines est primordiale. Parmi les
nombreuses méthodes de mesures de qualité, aucune ne peut donner une quantification
de I'adhésion sans étre destructive. C’est ce constat qui a conduit le a s’intéresser
a 1]AP1C]comme méthode de mesure d’adhérence. Le a d’abord interagi avec ME-
NAPiC (2010-2019), start up issue de ’équipe. Les résultats encourageant obtenus sur
des miroirs spatiaux ont conduit le a cofinancer ce travail de thése afin d’explorer
plus avant les capacités métrologiques de 1JAP1C]
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L'objectif de cette these est de montrer la sensibilité de la méthode aux variations
d’adhésion dans une couche mince. De ce fait, elle doit étre confrontée a des méthodes
de mesure d’adhérence plus reconnues, tel que le test au scotch. Ces méthodes ont
I'inconvénient d’étre destructives.

Dans ce chapitre, nous étudierons I'idée de corrélation entre la méthode[APiC|et des mé-
thodes de mesure d’adhérence destructives. Apres avoir analysé les différents types de
méthodes utilisés (qualitative et quantitative), nous mettrons en évidence les différents
critéres nécessaires a la création d’échantillons compatibles avec les méthodes et
meécaniques. Ensuite, nous nous intéresserons a la conception de ces échantillons en
explorant les différentes pistes permettant d’obtenir une adhésion variable et controlée.
En conclusion, une explication détaillée du banc expérimental de I’Acoustique Pico-
seconde sera donnée, avec un premier exemple de mesures expérimentales sur une
couche mince peu adhérente.

2.1 Correélation entre I’APiC et des méthodes reconnues :
étude de la compatibilité

2.1.1 Méthodologie : confronter APiC a des techniques d’adhésion
reconnues

L’idée d’une extension métrologique de la méthode [AP1C| pour une quantification de

I’énergie de I'adhésion a déja été évoquée dans le chapitre[1|section Cet objectif
nous amene a quantifier la sensibilité de I’Acoustique Picoseconde aux variations de
I'adhésion et a confronter ces résultats avec des méthodes de mesure d’adhérence
reconnues. Dans cette partie, nous allons discuter du protocole a suivre pour mettre en
place les meilleures conditions de mesure.
La méthode[AP1C|apporte des informations sur I'adhésion dans une couche mince grace
au coefficient de réflexion des ondes acoustiques (discuté dans la section[1.1.2). Cette
méthode consiste a mesurer des échos d’une onde acoustique réfléchie a l'interface entre
deux matériaux. Apres réflexion, 'onde retourne a la surface avec une amplitude affectée
par le coefficient de réflexion. Cette valeur est sensible a I’adhésion, car une mauvaise
adhérence signifie une plus grande réflexion. Ceci fait de 1JAPiClune méthode de mesure
d’adhérence semi-quantitative : 1JAP1C| fournit un nombre sensible a I'adhérence qui
n'est pas une énergie d’adhésion. L'objectif de cette these est de réussir a passer au coté
quantitatif. Pour cela, nous devons réussir a relier les valeurs acoustiques mesurées
a celles de I’énergie d’adhésion. Le protocole pour atteindre cet objectif est donc de
confronter 1{AP1C|a des méthodes de mesure d’adhérence plus reconnues, permettant
I’extraction de I’énergie d’adhésion. Grace au c6té non destructif de la méthode
les mesures du coefficient de réflexion et de 1’énergie d’adhésion peuvent étre faites sur
un méme échantillon. Nous devons alors trouver les méthodes de mesure d’adhérence
qui seront confrontées a 1JAP1C} ainsi que des échantillons compatibles a chaque mesure
(d’adhérence et de coefficient de réflexion). De plus, il nous faut avoir un controdle sur
I'adhésion pour que chaque échantillon déposé forme une série a adhésion graduelle.
Tout au long de ce chapitre, chacune des problématiques présentées précédemment
sera discutée et solutionnée.
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2.1.2 Méthodes de mesure d’adhérence : qualitatives et quantitatives

LIAPiC|ne permettant pas une mesure directe de I’énergie d’adhésion, une corré-
lation avec des méthodes reconnues est nécessaire. De nombreuses méthodes macro-
scopiques ont suivi une extension pour une application aux couches minces, qui sont
un cas d’étude beaucoup plus complexe. Cette complexité étant principalement due a
la difficulté de connaitre les propriétés mécaniques du dépot. Une faible épaisseur a
I’échelle microscopique entraine souvent des contraintes résiduelles trés importantes
avec une micro-structure trés particuliere et parfois inconnue. En conséquence, les
essais d’adhérence traditionnels doivent s’adapter aux cas microscopiques au risque
de créer une rupture au niveau du substrat. Certaines méthodes, telles que le clivage,
ne fonctionnent plus sur les couches minces et nécessitent d’avoir recours a des mé-
thodes alternatives. Reprenant la dénomination de Lacombe, les essais de mesure sont
classés dans 1'une des deux catégories : les méthodes dites qualitatives et celles dites
quantitatives [2]]. La premiere catégorie fournit un résultat binaire de I’adhésion : bonne
ou mauvaise. Alors que la seconde permet d’extraire une énergie d’adhésion (mesurée
généralement en Jm~2). La plupart de ces mesures fonctionnent dans le cas d’un métal
déposé sur un semi-conducteur [72,73].

Pour une mesure idéale de I'adhérence, les méthodes doivent répondre a quatre criteéres
importants [2] :

1 Aspect quantitatif : Permet d’obtenir une valeur mesurable de I’'adhérence

2 Facilité de mise en ceuvre : Les échantillons sont facilement et rapidement préparés
pour étre étudiés. L'équipement utilisé n’est pas trop complexe

3 Résultats exploitables : Les résultats donnés sont pertinents

4 Non destructif : L’échantillon n’est pas nécessairement détruit a 'issue de la
mesure, et peut étre utilisé ou mesuré une nouvelle fois.

Jusqu’a aujourd’hui, aucune des méthodes utilisées ne répond a tous ces critéres. La
mesure de I'adhérence n’est pas sans difficulté, mais elle devient d’autant plus complexe
dans le cas des couches minces. De nombreux parametres ont été pris en compte pour
se rapprocher au mieux du cas idéal. Pour citer quelques exemples des méthodes de
mesure d’adhérence reconnues, nous avons : le test par pelage, la nano-rayure, la nano-
indentation, la flexion a 4 points, la centrifugeuse... [1,74477].

Ces méthodes partagent le grand inconvénient d’étre destructives. Bien que la nano-
rayure et la nano-indentation soient des mesures locales, les autres techniques sont des
mesures macroscopiques qui ne permettent pas de mesurer localement I’adhésion.

Ce sont deux avantages que ’on retrouve dans la méthode Un choix est donc fait
sur les méthodes les plus adeptes a étre utilisées en corrélation avec la méthode
Pour avoir un bon accord entre 1JAP1C] et les méthodes de mesure d’adhérence, il nous
faut comprendre la physique de ces dernieres.

Dans cette these nous essayons de travailler avec trois méthodes distinctes : le test
au scotch, la méthode centrifugeuse et enfin une derniére méthode connue sous le
nom de Stressed overlayers, pouvant étre traduit comme "contrainte par superposition”
ou "contraintes a formation spontanées"”, cette méthode sera liée a des mesures par
nano-indentation. Nous allons faire une rapide présentation de leur fonctionnement :
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Méthodes qualitatives

Pour les cas qualitatifs, ce n’est pas une valeur de 1'énergie d’adhésion qui est obte-
nue, mais plutdt une qualité de type binaire. Cela signifie qu’elles peuvent simplement
dire si un matériau est bien adhéré ou non. Leurs avantages sont généralement la facilité
de mise en ceuvre et leur compatibilité a tout type d’échantillons. Tout matériau de
n'importe quelle épaisseur peut étre étudié.

Test au scotch

L’'une des méthodes les plus reconnues est le test au scotch, utilisant un effet de
pelage pour arracher la couche. Le principe consiste a utiliser une bande adhésive
d’épaisseur h et de largeur b, trés grande devant h, collée sur une couche déposée sur un
substrat supposé indéformable. Une force F, dite force d’arrachement est exercée sur la
couche [78]. Il existe différents types de scotch et donc différentes forces d’arrachement
qui peuvent étre exercées. Toute couche ayant résisté a un premier arrachement est
a nouveau étudiée avec une force d’arrachement plus importante, permettant ainsi
d’avoir une premiere statistique sur la qualité de 'adhérence (la force appliquée par
scotch est limité a 80 N).

Le test au scotch permet uniquement de dire si une couche est bien adhérée ou non.
Il est néanmoins possible d’aller plus loin en définissant un pourcentage de couche
arrachée par la bande adhésive par rapport au total de la zone étudiée [79]. On parle
alors d’'une méthode de mesure d’adhérence semi-quantitative.

I1 est souvent préférable d’avoir un échantillon avec des dimensions supérieures a celles
de la bande adhésive. Un schéma de la mise en ceuvre est représenté sur la figure

/ bande adhésive
Fa

bande de largeur b i . . 4
couche mince ~ FIGURE 2.1 — Principe de la méthode

scotch sur une couche mince. Une force
substrat rigide oo \ 8 oo F, est exercée sur la couche, les zone ar-

\ —Z dissipation ~ rachées montrent une faible adhérence.
| \ 1 B plastique

Figure extraite de [78].

Les avantages de cette méthode sont sa simplicité et sa facilité de mise en ceuvre.
Son coté binaire représente un désavantage, ne nous permettant pas d’avoir une mesure
directe de I’énergie d’adhésion. Un autre probleme connu de cette méthode est sa faible
reproductibilité, cela oblige a faire plusieurs tests sur différents échantillons similaires
afin d’obtenir une statistique.

Au cours de cette these, les tests au scotch sont faits a ’aide de quatre bandes
adhésives a différentes force d’arrachements. Des essais de pelages sont réalisés au
afin de déterminer la force de chaque bande adhésive. Une machine de traction
C43 est utilisée avec une cellule 100N. Les scotchs sont collés sur une plaque en
aluminium nettoyée a 'acétone. La longueur de pelage est de 60 mm et les scotchs
sont décollés a une vitesse de 0,5 mm/s. Chaque bande adhésive est testée deux fois, le
tableau [2.I|regroupe la moyenne des résultats pour chaque cas.
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Force
Référence scotch identifiant d’arrachement écart-type
(N/cm)
Scotch 1 3M 7100127554 1.56 0.04
Scotch 2 3M 7000048101 1.87 0.29
Scotch 3 3M 79303252 5.46 0.97
Scotch 4 3M 7100117144 9.51 0.85

TaBLeAU 2.1 — Résultats essais de pelages sur quatre bandes adhésives.

Méthodes quantitatives

Les méthodes quantitatives sont celles qui permettent d’avoir une valeur mesurée
de I’énergie d’adhésion [72]. On travaille avec deux méthodes tres distinctes.
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(a) Force centrifuge pour une vitesse linéaire (b) Force centrifuge pour une vitesse élevéé a sa racine car-

rée

Ficure 2.2 — Evolution de la force centrifuge en fonction de la vitesse de rotation. Courbes extraites
de [3].

Meéthode de centrifugation

La premiere est la méthode dite de centrifugation. Les mesures sont faites au La-
boratoire d’Expertise (LE) qui est un service de la Direction Technique et Numérique
(DTN) au Cette méthode est un essai d’adhérence qui utilise la force centrifuge
pour arracher la couche mince de son substrat. L'échantillon est collé a un plot, vissé
dans une masselotte et ensuite placé dans un appareil qui le fait tourner a une vitesse
controlée, a une distance r de ’axe de rotation [77]]. L'équation pour obtenir la valeur de
la force centrifuge exercée est la suivante :

F.=mw?,r (2.1)

avec m la masse du corps entrainé en rotation et w,,; la vitesse de rotation.

Le principe est le méme que celui des essais sur les astronautes avant leur départ en
mission a I'ISS. En connaissant leur poids, la vitesse de rotation et le rayon de la cen-
trifugeuse, une simulation de la force de poussée lors de I’arrachement peut étre faite.
Plus les variables sont connues et fixées et plus I’évolution de la force durant l’essai est
aisément controlable. La masse est ajustée selon les mesures grace a la masselotte, et le
rayon de la centrifugeuse est toujours fixe. Pour avoir un effet sur la force appliquée, ce
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sera donc la vitesse de rotation qui sera modifiée [3].

La figure[2.2)montre I'augmentation polynomiale de la force centrifuge avec une vitesse
de rotation linéaire : cela est du a I’élévation au carré dans la formule (2.1). Inversement,
pour obtenir une force évoluant linéairement en fonction du temps, la vitesse suit une
évolution semblable a celle de la fonction racine carrée au cours du temps.

Grace a la force centrifuge mesurée, la contrainte de traction notée o; peut étre calcu-
lée [80,81] :

avec A l'aire ou I’échantillon est directement collé au plot.

Le systeme de la centrifugeuse est divisé en plusieurs cellules d’essais composées des
divers éléments présentés sur les figures|2.3|et|2.4

I Echantilon Ficure 2.3 — Eléments de la cellule d’es-
- oy sai dans la centrifugeuse. L'échantillon est
B Vasselotte collé au plot relié a la masselotte, se glis-

[ Tbeceguivage  sant au tube de guidage. La cellule d’essai
est placé au niveau du cercle rouge dans un
des port échantillons du plateau rotor, qui
se met a tourner, a une vitesse w,,;, jusqu’a
arrachement de la couche. Schéma extrait

Cellule d’essai

Colle entre plot et échantillon Rotor centrifugeuse de [8 1 ] .

Tube d id
e de guidage Plot

e

Masselotte

Cellule

Figure 2.4 — Cellule d’essai et rotor utili-
N G, sés au laboratoire (LE). Le tube de guidage
R, cst glissé dans la cellule du plateau rotor.

lot 1,

Echantillon d%ns C’est cette cellule qui détecte le moment
J celule d'essaie 4, rupture. L'appareil utilisé au [CNES|est
Rotor centrifugeuse la centrifugeuse LUMiFrac® crée par LUM.

Les éléments sont divisés comme suit : I’échantillon que 1’'on souhaite étudier est
attaché a un plot par une colle spécifique aux essais d’adhérence. Le plot est vissé dans
une masselotte qui a pour role de controler la masse de la cellule. Le tout est glissé dans
un tube qui sera placé a I'intérieur du rotor, ce dernier va tourner a une vitesse w,;,
avec F. qui augmente, jusqu’au moment de rupture de I’adhésion de la couche mince
(figure[2.3). Sur la figure on montre les photos des éléments de la centrifugeuse
utilisée au
L'emplacement du tube dans le plateau rotor est appelé cellule d’essai. Elle permet de
détecter le moment de rupture. La couche mince s’arrachant du substrat, le support
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échantillon avec le substrat est maintenu par les bords de 1’alésage et la masselotte avec
la couche arrachée, vient percuter le capteur au fond de la cellule d’essai. Ce contact
permet de connaitre la vitesse au moment de la rupture.

Les avantages de cette méthode résident dans sa précision pour donner une valeur quan-
tifiée de I'adhérence, ainsi que sa capacité a mesurer huit échantillons simultanément
et dans les mémes conditions. Les désavantages viennent de sa nature destructive ainsi
que du caractere potentiellement intrusif du collage sur ’'adhésion de notre échantillon.
(Le collage est évidement le point critique pour cette méthode.) Plusieurs questions
se posent lors de cette mis en ouvre : pénétration de la colle a l'interface, contrainte
générées lors de la polymérisation... L'utilisation d’un scotch a double face a la place de
la colle est une des solutions envisagées pour contourner ce probleme. Lappareil utilisé
au est la centrifugeuse LUMiFrac®, développée par le groupe LUM [80).

Contraintes d formations spontanées

La deuxiéme méthode quantitative utilisée est la technique de Contraintes a for-
mations spontanées qui se base sur l’application de contraintes pour arracher les films
minces [73]]. Cette méthode repose sur les travaux de Bagchi et al [82}83]. Le principe
consiste a provoquer des contraintes uniformes par I’ajout d’une "sur-couche". Plus
I’épaisseur de la "sur-couche" est importante et plus ’énergie ajoutée augmente, provo-
quant une délamination du film. La "sur-couche" n’a généralement aucune réaction avec
le film étudié, la structure originale a I'interface est conservée [83].

Les matériaux les plus fréquemment utilisés pour créer les contraintes sont le tungs-
tene [84}85], le chrome [86] et le nickel [79].

)

PR S

Cross-section of buckle

FiGURE 2.5 — Schéma d’une coupe transversale d’une boucle de déformation. Extrait de [73].

Cette technique suffit a elle méme pour un calcul de I’énergie d’adhésion mais peut
également étre couplée avec d’autres techniques de mesure, tel la nano-indentation 83,
84,187,88]] ou le test au scotch [79].

Lors de la délamination du film, des boucles de déformation se forment spontanément
a sa surface comme observé sur la figure Ce sont ces déformations qui permettent
le calcul de I’énergie d’adhésion en suivant le modéle de Hutchinson et Suo [89].

La géométrie des boucles est généralement obtenue avec un microscope a force atomique
et cette géométrie est utilisée pour calculer les contraintes appliquées. Il y a deux types
de contraintes : une contrainte critique notée o, nécessaire a la formation des boucles et
une contrainte de propagation permettant la délamination de la couche. Elle est notée
04. Chacune dépend de I’épaisseur du film d, du rayon de la boucle b et de sa hauteur o
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(figure[2.5). Elles sont calculées par les équations suivantes :

2E  (d\
T T0-4?) (5) (2.3)
2
od:ob[z(g) +1l (2.4)

Finalement 1’énergie d’adhésion nécessaire a ’arrachement s’obtient avec I’équation

suivante : L2
1) =[S fios - an) 0 30 (2.5

avec E le module d’Young du matériau étudié et v son coefficient de Poisson.

WTi-s1 WTi-s2 WTi-s3

Ficure 2.6 — Images des boucles formées sur trois couches de WTi (250 nm d’épaisseur), elles-mémes
déposées sur du silicium (image obtenue par microscopie confocale a balayage laser).

Cette méthode donne une valeur précise de I’énergie d’adhésion et peut étre uti-
lisée sur des épaisseurs tres fines. L'inconvénient est que sans une réaction entre la
"sur-couche" et le film étudié, il n’y a pas d’apparition des boucles de déformation, et
par conséquent, il est impossible d’obtenir les résultats voulus. Dans ce cas, des mesures
par nano-indentation peuvent étre faites.

Cette technique permet de faire des mesures locales sur les échantillons. Diverses
boucles sont étudiées, et les résultats sont données par une analyse statistique des
valeurs.

La méthode est utilisée au laboratoire Erich Schmid, Institut of Materials Science par
I’équipe de la Professeur Dr. Megan Cordill. Des travaux en commun entre les deux
laboratoires ont déja eu lieu sur des échantillons en alliage de tungstene [90]]. Nous
pourrons alors faire un nouvel échange de nos échantillons pour une corrélation entre
la méthode [AP1C| et leurs mesures d’adhésion.

Nano-indentation

Pour un calcul de I’énergie d’adhésion, la méthode contraintes a formation spontanée
utilise les dimensions des boucles formées lors de la délamination de la couche par effet
de contrainte. Dans le cas ou aucune réaction n’a lieu avec la "sur-couche", les couches
sont indentées afin de former des cloques, ou "blister", permettant de calculer ’énergie
d’adhésion de maniere analogue aux précédents cas.
L’'indentation est appliquée perpendiculairement a la surface de I’échantillon. Des
fissures apparaissent dans la couche, formant une cloque par l’effet d’une force critique.



2.1. Corrélation entre ’APiC et des méthodes reconnues 41

Deux types de cloques peuvent étre formées : "pinned" ou "unpinned". Un schéma d’une
coupe transversale de deux types de cloques est présenté sur la figure

_’--/f"v‘\_.Y
//_—\\ g
& 4
2b .
(@) (b)

FiGure 2.7 — Schémas d’une coupe-transversale pour deux types de cloques obtenus par nano-indentation.
(a) "Unpinned" et (b) "Pinned".

Load (mN)

Ficure 2.8 — Courbes de profondeur de péné-
tration en fonction des charges pour W/Pt et
W/Pt/Ti. Le phénoméne nommé "excursion" in-
; dique que la couche W/Pt/Ti a été percée et forme
0 200 400 80C 800 1000 1200 1400 1800  une cloque "pinned". Pour W/Pt, la cloque est "un-
Dispiacement (nm) pinned".

La cloque "pinned" se forme quand la pointe d’indentation est encore en contact avec
le film. Ce phénomene signifie qu'une délamination de la couche au niveau de I'interface
a eu lieu, suivie d'une rupture du film. Les dimensions des cloques sont utilisées pour le
calcul de I’énergie d’adhésion. Il est, des lors, important de déterminer le type de cloque
étudié, sachant que les facteurs pris en compte peuvent varier selon le cas formé. Cette
détermination commence généralement par la mesure du déplacement de la pointe en
fonction de la force critique appliquée par indentation. Nous utilisons I'exemple de
deux empilements de couches : tungstene/platine et tungstene/platine/titane, les deux
déposés sur un substrat en silice. Le premier empilement a donné, par nano-indentation,
des cloques "unpinned" et le deuxieme des cloques "pinned" [91]].

La figure 2.8) montre une courbe de profondeur de pénétration en fonction des charges
appliquées aux deux empilements. Des forces maximales entre 50 et 100 mN sont
appliquées aux deux couches qui ont un déplacement total compris entre 1,3 et 1,5 pm.
Le phénomene nommeé "excursion", montré uniquement pour W/Pt/Ti, représente
le moment de percage du film, ainsi que la délamination de la couche. L’absence de
ce moment pour W/Pt, signifie que la cloque obtenue est "unpinned". Les coupes
transversales des cloques sont ensuite étudiées afin de déterminer les dimensions
formées. Des exemples sont montrés sur les figures|2.9 et Une forme triangulaire
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est généralement obtenue pour une cloque "unpinned", contrairement au cas "pinned"
ou les formes sont plutot arrondies. En étudiant ces formes, on confirme les facteurs a
prendre en compte pour le calcul de I’énergie d’adhésion.
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FIGURE 2.9 — Analyse des dimensions des cloques par microscope a force atomique (AFM). a "unpinned”
(W/Pt). b "pinned" (W/Pt/Ti).
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Ficure 2.10 - Images des deux types de cloques obtenues par nano-indentation a "unpinned" (W/Pt). b
"pinned" (W/Pt/Ti). (Image obtenue par micrographie optique utilisant une lumiére polarisée).
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L’'indentation provoque la délamination de la couche, le modele de Hutchinson et
Suo, pour le calcul des contraintes, peut donc étre utilisé [89].
Nous devons calculer les mémes contraintes que pour la méthode contraintes a formation
spontanée, seulement cette fois elles dépendent des dimensions des cloques. Nous avons
la contrainte critique o}, responsable de la formation des cloques :

B u’E d\’
"= li) .

Avec E et v le module de Young et le coefficient de Poisson. La valeur du facteur y?
dépend du type de cloque formé (ces valeurs sont données sur le tableau [2.2). Les
valeurs b et d sont le rayon de la cloque et I’épaisseur de la couche (voir figure[2.7). La
deuxieme contrainte a calculer est la contrainte de propagation oy :

04 =0y lcl(g)2+1l (2.7)

De ces contraintes dépend ’énergie de régime permanent /™ :

(1 —v2)da§
E

"=
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On peut alors calculer I’énergie d’adhésion a 'interface [91H93] :

2
M) =coI" [1 - (%) ] (2.9)

Op

Les facteurs c; et ¢, sont indépendants du matériau étudié, leurs valeurs sont données
dans le tableau suivant :

Cloque u? [91] c1 [94] ¢, [89]
"Pinned”  14.68  0.24(1+v)+0.22(1-v2) [1+0.9(1-v)]"'
"Unpinned"  42.67 - -

TaBLEAU 2.2 — Tableau des facteurs permettant le calcul de I’énergie d’adhésion a partir de la dimension
des cloques formées.

Les calculs pour I'adhésion dépendent également de I’angle de phase de I’'indentation
Y. Lorsque cet angle a une valeur égale a 0°, I’énergie de I’adhésion est entiérement
calculée pour des forces normales, on parle alors de mode I. Dans le cas contraire, le
mode I est calculé a partir de I'énergie I{¢) :

_ 1Y)
1+tan2[(1+ 1) p]

I (2.10)

Avec, A un paramétre de matériau d’une valeur proche de 0.30. Pour les exemples de
couches données, nous calculons les énergies suivantes :

— Pour W/Pt: I(¢p) = 0.4 J/m? et [T = 0.2 J/m?

— pour W/Pt/Ti: () =1.8 J/m? et [T =1 ]J/m?
L’énergie d’adhésion est souvent donnée en faisant une analyse statistique sur plusieurs
points de mesure. L'utilisation d’une pointe tres fine pour créer les cloques font de cette
technique une méthode de mesure locale de I’ladhésion.

2.1.3 Recherche de compatibilité entre les méthodes

Dans 'objectif de faire une quantification de I’énergie d’adhésion grace a la méthode
une confrontation doit étre faite entre les valeurs du coefficient de réflexion,
obtenues par mesure acoustique, et celles de I’énergie d’adhésion, obtenues grace aux
méthodes de mesure d’adhérence. Etant donné que les mesures acoustiques sont non
destructives, une méme couche mince peut étre d’abord étudiée par puis par
I’'une des méthodes citées en Les échantillons déposés doivent étre pour cela
compatibles a chaque type de mesure.

Chaque méthode utilise une caractéristique physique de la couche mince pour connaitre
son adhérence : de fait, il est nécessaire que certains critéres soient respectés, car dans
le cas contraire, cela pourrait contrarier la réalisation des mesures acoustiques et
mécaniques sur un méme échantillon.

Le tableau [2.3|fait un récapitulatif de ces contraintes rencontrées pour une corrélation
entre 1JAP1C|et les méthodes destructives utilisées.
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Méthodes Avantages Contraintes

-Non destructive Epaisseur (< 2 pm)
-Mesures locales P g

L. -Né i ’ h ’
Tout type de matériau Nécessite d’une couche ou d’un
substrat absorbant

-Compatibles aux milieux . o
. -Semi-quantitatif
complexes (multicouches)

-Cas simple uniquement :

-Tout type de matériau
out type de € couche / substrat

Test au scotch .
-Toute épaisseur

-Qualitatif
-Grande épaisseur (um)
Centrifugeuse -Utilisée au |[CNES -Semi-quantitatif

-Interaction chimique /
meécanique avec la colle
-Ajout d’une couche contrainte

Contraintes -Quantitatif pour délamination de la couche

par superposition |-Toute épaisseur -Uniquement avec certains types
de matériaux

Nano-indentation | -Quantitatif -Nécessite formation des cloques

TasLEAU 2.3 — Récapitulatif des méthodes de mesure d’adhérence utilisées avec leur avantages et inconve-
nients d’utilisation.

Pour donner des exemples, nous savons que le scotch ne peut étre utilisé que sur
le cas simple : couche/substrat. En revanche, il n’y a pas de véritable contrainte qui
empécherait une bonne corrélation avec 1JAP1C] Le seul probléme vient du fait que le
test au scotch ne donne pas de valeurs de I’énergie d’adhésion.

Pour les mesures en centrifugeuse, des substrats trop minces risquent de se rompre
directement lors des essais, ce qui ne permettrait pas d’obtenir des résultats exploitables.
L'une des premieres solutions est de travailler avec des substrats épais. Par conséquent,
un substrat de silicium [100] a 700 pm d’épaisseur est utilisé. Des essais ont été réalisés
avec succes en collant une contreplaque aluminium sous le substrat afin de le rigidifier.
Un autre probleme vient du collage de la masselotte sur la couche mince de I’échantillon
avec le risque d’une interaction entre la colle et le matériau. Ce collage demande un
temps de polymérisation de plusieurs jours a température ambiante ou de quelques
heures a 60°C. Ce collage peut étre intrusif et affecter I'interface dépot/substrat en
générant des contraintes internes. Le temps de réticulation étant tres long, des échanges
thermiques ou chimiques peuvent se produire avec le matériau et arriver au niveau du
substrat. Le choix d’'un matériau approprié est trés important.

Finalement, la principale difficulté avec les contraintes par superposition vient du fait
qu’il ne peut pas y avoir une réaction spontanée avec tout type de matériau. Il est
nécessaire de travailler avec un matériau dont les boucles par contraintes peuvent étre
obtenues et qui a également une bonne réponse acoustique.

Afin d’obtenir des mesures acoustiques exploitables, il est préférable de travailler sur
des métaux opaques avec une bonne réponse acoustique. Lors des précédents travaux, le
CNES|a envoyé des couches minces en nickel pour étre étudiées acoustiquement. C’est
un matériau avec une bonne génération acoustique. L'épaisseur des dépots étudiés s’est
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située aux alentours de 200 nm, ce qui facilite I’extraction du coefficient de réflexion.
En effet, plus les échos sont nombreux dans une unique mesure, plus l'extraction est
précise.

4 — 100 nm |{
4501 200 nm |1
1 —400 nm |;

300 - —— 800 nm |
—— 1000 nm |

FiGURE 2.11 — Echo(s) mesuré(s) dans le nickel sur
un substrat de silicium, en fonction de I’épaisseur
de la couche. Pour des épaisseurs assez faibles

(100nm), il y a des échos supplémentaires par ef-

01 ww fet de diffusion électronique [95]. Pour les grandes

——— 77— épaisseurs, les échos acoustiques sont plus diffi-

0 100 200 300 400 500 600  ciles a détecter suite a l'atténuation de 'onde dans
Temps (ps) la couche.

Amplitude (u.a)

Sur la figure [2.11]nous voyons des échos acoustiques de cinq échantillons avec une
couche de nickel d’épaisseur différente déposée sur un substrat en silicium.
Le premier signal en partant du haut a été mesuré sur une couche d’environ 121 nm
d’épaisseur. On observe une premiere anomalie a 20 ps. Cette valeur correspond a la
moitié du temps de vol (T,,,; = 40 ps) mesuré sur I'amplitude maximale du signal. Ce
type de déformation est souvent lié a une diffusion électronique [95]]. Les électrons
excités par 'impulsion laser peuvent transporter I’excés d’énergie a ’autre extrémité de
la couche avant de céder leur énergie au réseau. Un champ de déformation acoustique
est alors créé a l'interface avec le substrat et se déplace dans le sens opposé de la dé-
formation principale, créée a la surface libre. Le premier écho mesuré a donc fait un
simple aller entre I'interface et la surface.
Nous avons ensuite deux signaux avec des épaisseurs qui facilitent les mesures acous-
tiques. A 200 nm quatre échos sont parfaitement visibles, pour 400 nm, ’'onde acous-
tique commence a étre entierement dissipée apres le deuxieme écho.
Finalement, pour des épaisseurs proches du micrometre, il est plus difficile d’extraire
plus de deux échos. L'onde acoustique met beaucoup plus de temps a faire un aller-
retour entre la surface et 'interface. L'utilisation d’une fenétre temporelle bien plus
grande pour détecter le premier écho devient donc primordiale. Un troisiéme écho
est quasiment indétectable car le matériau est de retour dans son état d’origine avant
la fin du troisiéme aller-retour. Dans le cas du nickel a 800 nm, le deuxiéme écho est
encore visible. On observe un élargissement de 1’écho da a l'atténuation acoustique
dans le métal et a une diffusion électronique. Le premier écho de la couche a 1000 nm
d’épaisseur est encore mesurable, bien qu’il commence a avoir une forme asymétrique,
certainement due a une diffusion thermique [95]]. Un changement de température en
tout point de la couche mince crée un champ acoustique qui se déplace dans les deux
directions et donc qui n’est plus symétrique. L'extraction des valeurs acoustiques avec
deux échos est moins précise.
Pour la suite de I’étude, nous allons travailler avec des échantillons composés d’une
unique couche de nickel, avec, pour la plupart des cas, une épaisseur autour de 200 nm.
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Nous allons également faire des mesures sur des épaisseurs proches du micrométre. Le
nickel est un matériau absorbant, il a une bonne génération acoustique, la détection des
échos sera faite sans les contraintes liées a la diffusion électronique, ou a l’atténuation
acoustique.

Nous avons vu le protocole pour obtenir une quantification de I'adhésion grace a la
technique ainsi que les diverses techniques destructives auxquelles cette derniere
sera confrontée. Grace a la mise en évidence de caractéristiques nécessaires aux échan-
tillons pour étre compatibles aux deux types de méthodes, nous pouvons maintenant
essayer d’obtenir une série d’échantillons identiques, avec une modification partielle de
I’adhésion, afin de comparer ces méthodes.

2.2 Concevoir des échantillons a adhésion variable

A la lumieére de nos connaissances sur le type d’échantillons utilisés pour cette étude,
il nous faut voir les différentes techniques pour obtenir une variation de ’adhésion
sans modifier les caractéristiques du matériau étudié. En effet, pour obtenir une bonne
quantification de I'adhésion, il nous faut travailler sur différents groupes de couches
minces avec des structures identiques mais dont seule I’adhésion varie entre chaque
échantillon.
Dans un premier temps, nous regarderons les méthodes de dépots disponibles a ITEMN]
ainsi que leurs impacts sur ’adhésion des couches.
Apres avoir apporté quelques généralités sur ces différentes techniques, nous présente-
rons ensuite les pistes suivies pour obtenir cette modification de I’adhésion, qui doit étre
controlée et reproductible, allant des différents types de dépots jusqu’a I'implantation
ionique, qui possede la capacité de renforcer I’adhésion de la couche mince sur son
substrat. Chaque piste explorée donnera des séries de plusieurs échantillons similaires
avec une adhésion différente, nous permettant d’obtenir une statistique de mesure. Ceci
montre l'intérét de travailler avec des cas reproductibles.
Finalement, on présentera les méthodes d’affaiblissement de I’'adhésion choisies pour la
suite de 1’étude ainsi que tous les matériaux utiliseés.

2.2.1 Techniques salle blanche pour couches minces

Plusieurs méthodes de dépot existent afin d’obtenir des couches minces [96]. Chaque
méthode a ses propres caractéristiques et le choix d’utilisation dépend de plusieurs
facteurs. Les contraintes résiduelles, la pureté du matériau, sa porosité et bien sar
I'adhérence de la couche sur le substrat sont quelques exemples des critéres a prendre
en compte. Il existe deux groupes dans la catégorie dépot sous vide :

1. [Physical vapor deposition (P.V.D));
— Evaporation (conditions diverses);
— Pulvérisation (conditions diverses);

2. [Chemical vapor deposition (C.V.D)|;
— Croissance thermique
— Croissance thermique assistée par plasma (P.E.C.V.D)
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Les méthodes utilisées pour cette these sont celles disponibles a I)IEMN]|et seront
décrites en détails par la suite. Les autres ne seront pas abordées.

Evaporation sous vide

(@) i (b)

substrat + couche
de matériau

Matériau évaporé

Matériau a déposer
chauffé

> Air aspiré

FiGure 2.12 - Principe de dépot d’évaporation : (a) source étendue, (b) source ponctuelle. Extrait de [97].

L’évaporation sous vide est une technique qui permet de produire des vapeurs de
divers matériaux [96|]. Elle consiste a chauffer sous vide le matériau a déposer, en parti-
culier a une température a laquelle il y a une pression de vapeur appréciable pour son
évaporation : les atomes du matériau a évaporer recoivent de ’énergie calorifique afin
que leur énergie vibratoire dépasse leur énergie de liaison ce qui provoque 1’évapora-
tion [98]]. Le dépot est réalisé sous un bon vide d’une pression souvent comprise entre
107 et 107 torr, ce qui empéche les atomes évaporés de subir des collisions avec le gaz
résiduel et limite la contamination des couches déposées. Les particules de vapeur se
déplacent en ligne droite sur une distance d’une dizaine de centimetres avant d’étre
condensées sur les substrats [99].

Les principales techniques par évaporation sous vide se différencient par le mode de
chauffage du matériau. On parle alors de source a effet Joule, a bombardement électro-
nique, a induction, laser, etc. Il n’existe pas de source universelle pouvant évaporer tous
les types de matériaux. Dans certains cas, il peut y avoir des interactions chimiques ente
le matériau a évaporer et ceux de la source, donnant des impuretés dans les couches
déposées ou des réactions entre les sources métalliques.

Les deux techniques utilisées a I/IEMN]sont le chauffage par effet Joule et par canon a
bombardement électronique. La premiere nécessite une puissance suffisamment élevée
pour mettre en vapeur les composés les plus réfractaires. Cependant, 1’énergie des
particules arrachées a la source est relativement faible, ce qui entraine une adhésion
meédiocre. Au contraire, le bombardement électronique utilise une forte énergie, don-
nant une meilleure adhésion des métaux déposés.

Il y a une dizaine de matériaux disponibles a déposer en salle blanche, certains comme
le nickel ou le titane ont une trés bonne adhésion sur les substrats de type silicium,
tandis que d’autres comme 1’or ou le platine ont besoin d’une couche d’accroche au
risque d’étre arrachées a partir d’une certaine épaisseur sous l’effet des contraintes. Par
exemple, une couche de platine déposée par évaporation, ne peut pas dépasser une
épaisseur de 100 nm, auquel cas elle finira par se délaminer.
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Pulvérisation cathodique

La pulvérisation d’un matériau cible est obtenue par une éjection des particules a
la surface de la cible, bombardée par un flux de particules énergétiques [96,100]. Le
systéeme disponible a IfTEMN]utilise le procédé diode.

(@ Alimentation electrique ®)
(tension négative)

Matériau a déposer
(cible ou cathode)

Gaz résiduel sous
forme de plasma
(€lectrons + ions)

Porte substrat +
substrat (anode)

FiGure 2.13 - Principe de dépdt par pulvérisation : (a) processus par diode; (b) processus par magnétron.
Extrait de [97]

Ce systéme s’appuie sur l'utilisation de la cible de pulvérisation comme d’une

cathode, et le porte substrat, placé a quelques centimetres de la cathode, servira d’anode :
c’est sur cette anode que 1’'on souhaite placer le substrat afin d’y déposer le film. Placé
sous vide dans une enceinte, le champ électrique créé par une haute tension entre
les deux électrodes conduit a I’ionisation du gaz introduit (généralement neutre, tel
I’Argon) formant ainsi un plasma. Les ions positifs présents dans le plasma sont attirés
par la cathode, et par transfert de quantité de mouvement, pulvérisent les atomes
de la cible. Les particules pulvérisées sont en général électriquement neutres. Elles
se diffusent dans toute 1’enceinte et une partie finit par se condenser sur le substrat,
formant ainsi le dépot voulu.
Le champ électrique appliqué sur les deux électrodes peut étre continu (on parle
alors de procédé diode D.C) ou alternatif (qualifié dans ce cas de procédé diode par
Radio-Fréquence, utilisé dans le cas des matériaux conducteurs) [96]. Il existe d’autres
techniques de dépot par pulvérisation, tel que le procédé triode qui consiste a émettre
des électrons accélérés dans un champ électrique créé par une anode en chauffant un
filament de tungsténe a une température de 2500 °C. Une autre technique est le procédé
magnétron, ou le flux d’ions générés est confiné a 'aide d’'un champ magnétique orienté
perpendiculairement au champ électrique, lui-méme créé par des aimants placés aux
alentours du métal. Cela permet d’améliorer le rendement de la méthode de dépot.

Le matériau déposé passant en phase vapeur suite a un processus mécanique, on
peut déposer pratiquement tous les matériaux inorganiques avec une faible porosité
et une bonne adhérence. Les parametres gouvernant le dépot des couches minces par
pulvérisation sont :

— La pression de gaz partiel

— La puissance appliquée sur la cible

— La tension de polarisation du porte-substrat

— La densité du courant
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La modification de I’'un de ces parametres peut avoir une influence sur ’adhésion du
dépot mais également sur la composition du matériau déposé.

Au-dela des techniques de dépots, il existe d’autres moyens pour influencer I’'adhésion
d’une couche mince. Nous allons les présenter dans la suite :

Implantation ionique

Gaz——?\
Accélérateur I_L Source d'ions

de particules =

—-Pompe a vide et moteurs
(1 mPa)

Point d'observation

% Echantillon
Capteur de Support

pression a vide -

[ 1
L_J L

Ficure 2.14 - Systéme pour une implantation ionique.

L'implantation ionique est une technique basée sur le bombardement ionique
continu ou périodique. La technique a été initialement utilisée afin d’obtenir une
modification de la conductivité électrique des semi-conducteurs (dopage). Aujourd’hui
elle sert aussi a modifier les propriétés physiques, chimiques ou électroniques d’un
matériau. C’est en 1964, que 'on remarque une possibilité d’amélioration de 'adhérence
des films minces, par bombardement ionique [57,(101].

Les ions sont bombardés sur le solide en un faisceau a grande énergie, il y a donc
pénétration et collision entre les atomes et les électrons du solide. Un transfert d’éner-
gie a lieu jusqu’a ce que les ions aient traversé toute la couche ou aient retrouvé leur
état initial. Cela peut étre le cas lors d’un bombardement a faible énergie (quelques
keV) [58].

L’équipement se compose d’une source de production d’ions, d’un accélérateur de
particules et d’'une chambre a cible. Les ions gagnent en énergie grace a ’accélérateur
qui utilise des propriétés électrostatiques, avant d’étre bombardés dans le solide. Les
énergies proposées a ITEMN|vont de 5keV a 160 keV. La quantité de matériaux implan-
tés, appelée la dose, est I'intégrale sur le temps du courant ionique. La dose maximale
utilisé est de 106 ions/cm?.

I1 existe deux versions d’implantation ionique : (a) un bombardement a base de plasma,
la source d’évaporation est couplée avec un plasma réactif ou inerte; (b) un dépot
ionique a vide, le bombardement provient d’un canon a ions. Chacune de ces méthodes
permet une amélioration de ’adhésion due a une éventuelle réaction entre les atomes
du substrat et ceux de la couche mince [101].

Différents types des matériaux pour l'ionisation sont disponibles a ITEMN], en voici
quelques uns : Si, N, C, B, F, Ar... Nous choisissons de travailler avec des cas compatibles
a ce qui a été fait dans la littérature.
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Nettoyage du substrat

La nature du substrat, tout comme son état de surface, ont une importance sur les

propriétés physiques du dépot. Une bonne qualité de ce dernier est également obtenue
avec un nettoyage soigné de sa surface, ce qui élimine toutes les impuretés ou graisses
qui pourraient étre présentes. Cela évite d’éventuels problemes d’adhérence et assure
un meilleur dépot de la couche mince.
L’adhérence pour une couche mince dépend de la morphologie a I'interface, des réac-
tions chimiques et de la diffusion dans la zone d’interface. Une solubilité mutuelle des
deux métaux aidera a obtenir une bonne adhérence. La présence d’impuretés ou de
graisses empéche les processus de réaction chimique et de diffusion. Des simples films
d’hydrocarbure ou d’oxydes (d’environ 1 nm) peuvent étre suffisants pour donner une
mauvaise adhésion. Il existe deux traitements essentiels de nettoyage : le chimique et
I’ionique.

Nettoyage chimique
Il est opéré sur deux bains de solvants organiques activés sous ultrasons. Il permet
d’éliminer les contaminations organiques : poussieres, graisses, résine...

Nettoyage ionique

I1 s’agit d’un bombardement ionique sous vide qui utilise un plasma (généralement
d’argon) pour éliminer toute contamination résistante au nettoyage chimique. Il est
important d’utiliser de l’argon tres pur avec une grande vitesse de pompage. En effet, si
le bombardement est fait avec des ions réactifs, il risque d’y avoir un dépot important
d’oxydes sur la surface a nettoyer, ce qui annule I'intérét du processus.
Le nettoyage ionique est celui qui sera utilisé dans la suite des travaux pour obtenir une
amélioration de I'adhésion.

Nous avons vu les différentes techniques de dépot et leur influence sur ’adhérence
d’une couche mince. En comprenant leur fonctionnement, nous pouvons jouer sur ces
différents aspects pour avoir un controle de I'adhésion et donc obtenir une graduation de
cette derniere sur différents échantillons. Les différentes pistes suivies sont présentées
dans la partie suivante.

2.2.2 Controle de I’adhésion

Pour cette étude, nous devons obtenir une série d’échantillons identiques en tous
points mais avec une variation au niveau de ’adhésion. Chacun des échantillons doit
étre compatible avec la méthode et les techniques destructives. Nous avons choisi
de travailler particulierement avec des couches de nickel d’environ 200 nm, mais nous
allons également étudier des couches de 400, 800 et 1000 nm. Tous les échantillons
seront déposés en salle blanche, a I/TEMN] Plusieurs pistes sont explorées pour controler
I’ladhésion a chaque dépot.

Adhésion entre matériaux
Dans le monde des couches minces, il y a des matériaux qui ont une meilleure
adhésion entre eux que d’autres. Nous avons choisi de travailler avec du nickel sur des



2.2. Concevoir des échantillons a adhésion variable 51

substrats en silicium [100], car ces deux matériaux ont par nature une bonne adhésion.
C’est également le cas du nickel avec du titane ou du chrome. En revanche, d’autres
matériaux ont une accroche beaucoup plus faible, on peut notamment penser au pla-
tine, au palladium et tout particulierement a l’or, qui est connu pour avoir une tres
mauvaise adhérence spécialement sur un substrat en silicium. Pour des dépots en or,
il est commun d’ajouter une couche d’accroche (généralement du titane) pour faire
tenir le matériau. L'une des pistes qui a été explorée représente l'inverse d’une couche
d’accroche : on dépose une fine couche d’un matériau qui adhere tres mal avec le
silicium (ici de l'or) avant d’ajouter la couche de nickel. L’adhésion est ainsi affaiblie.
Afin de déterminer ’épaisseur idéale de la couche d’or, plusieurs essais ont été faits,
permettant de synthétiser les résultats. Pour des mesures il est préférable qu’elle
soit de l'ordre de la dizaine de nanomeétres pour limiter son influence sur les signaux
acoustiques mesurés.

Type de dépot : évaporation ou pulvérisation

Dans la salle blanche de ITEMN] une couche mince de nickel peut étre déposée
soit en évaporation, soit en pulvérisation. La méthode de dépot viendra jouer un role
sur ’adhésion. En effet, le nickel déposé par pulvérisation accroche mieux au substrat
et peut monter en épaisseur jusqu’au micrometre. Au contraire, le nickel déposé par
évaporation ne pourra pas dépasser les 400 nm sans étre délaminé da a des effets de
contraintes. Il en va de méme pour une couche d’or. Le matériau est également présent
dans les deux techniques de dépot, mais est connu pour mieux accrocher au substrat
quand il est déposé par pulvérisation. Afin de comparer 'adhérence obtenue selon
le type de dépdt, nous avons déposé une fine couche d’or (20 nm environ) sur deux
substrats identiques avec les deux méthodes.

30 ——

1 Pulvérisation| |
Evaporation
—— Simulation

15+ FiGure 2.15 - Signaux acoustiques (type ringing)
] mesurés sur deux couches fines d’or déposées par
pulvérisation et évaporation. L'atténuation est plus
] importante sur le ringing de la couche d’or dépo-
04 ] sée par évaporation, ce qui montre une meilleure
adhésion. Les simulations des signaux ont permis
de quantifier cette adhésion a partir du coefficient

— T T T T T de réflexion. Les caractéristiques optiques de l'or
0 20 40 60 80 100 120 ijisges pour les simulations sont données dans

Temps (ps) I'annexe

Amplitude (u.a)

La figure[2.15|montre les signaux mesurés avec 1JAP1C|avec une longueur d’onde
de 800 nm sur les deux couches. Le signal acoustique d’une fine épaisseur d’or met en
évidence un effet de ringing dont l'atténuation en fonction du temps dépend de son état
d’adhésion (1.3.1)). Le contact avec le substrat agit comme un amortisseur. Pour une
interface entre une couche d’or et un substrat en silicium, la valeur du coefficient de
réflexion d’une adhésion parfaite vaut : r = —0.52. Grace aux simulations, nous pouvons
obtenir cette valeur pour chaque mesure. La couche d’or déposée par évaporation a
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un coefficient de réflexion égale a : r = —0.53. Pour celle déposée par pulvérisation
on obtient : r = —0.64. Nous pouvons alors confirmer que le cas de la pulvérisation,
ou 'on mesure également les oscillations les moins atténuées, donne la couche avec
I’'adhésion la plus faible. La couche d’or déposée par évaporation semble quant a elle
plus résistante. Ces résultats sont contraires a ce qui peut étre lu dans la littérature,
mais permettent de confirmer l'influence du type de dépot sur I’adhésion des couches
minces en fonction du matériau. Nous pourrons exploiter ce parametre par la suite.

Contamination

La pureté de la surface du substrat est essentielle pour éviter tout probleme d’adhé-
sion. La présence d’'impuretés ou d’oxydes peuvent intervenir dans la réaction chimique
avec le matériau déposé. 11 existe pour cela plusieurs types de nettoyage avant dépot
(2.2.1). Le bombardement par ions d’argon est une des méthodes disponible a IIEMN],
et celle que nous choisissons d’utiliser pour améliorer I’adhésion des dépots. En conta-
minant volontairement le substrat, puis en effectuant un nettoyage avant dépot, une
variation de I’adhésion des échantillons déposés est obtenue. Afin que cette variation
soit controlée et reproductible, plusieurs parametres doivent étre pris en compte. Nous
pouvons par exemple faire varier la quantité de la contamination déposée a la surface du
substrat, ainsi que le temps de bombardement ionique permettant 1’élimination de ces
impuretés. En faisant un groupe d’échantillons avec un méme type de contamination,
chacun pourra étre nettoyé pendant une durée t différente, donnant ainsi une adhésion
graduelle en fonction de la quantité d’impuretés qui a été éliminée.
Nous pourrons recommencer le méme protocole avec des contaminations plus résis-
tantes aux ions d’argon.

Implantation ionique

L'implantation ionique est une méthode qui a été longuement étudiée dans le but
d’améliorer ’adhésion entre deux couches [58]. De nombreux travaux ont été publiés
sur différents types de matériaux avec divers ions implantés [56| 102]. Parmi ces études
beaucoup portaient sur des couches d’or a épaisseur variable (et aussi sur une fine
couche de nickel) sur des substrats différents. Le tableau montre certains des
travaux qui ont été publiés avec a chaque fois un ion différent.

Référence [56] [103] [104] [105] (106
Matériau Au Au Au Au Ni
Epaisseur (nm) 15-24 70-300 150 150 30
Nature substrat Si S104/Si C PTFE C (verre)
Ions He Ga Xe N Si
Energie (keV) 2500 30 100 160 55

Doses (ions/cm?) 10'*-10'®  10'®  10'® 10'*—10'® 107

TaBLEAU 2.4 — Tableau des travaux bibliographiques sur ’amélioration de 1’adhésion par implantation
ionique sur différents matériaux.

On notera également que I’énergie et les doses utilisées varient d’une publication a
une autre. En se concentrant sur les travaux de Shukla et al. [103], qui ont travaillé avec
des ions de gallium sur des couches d’or épaisses, on peut noter que I’adhésion peut
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varier selon ’énergie et les doses utilisées.

La figure[2.16) montre I’étude de 'adhésion d’une couche d’or sur un substrat silice/sili-
cium en faisant varier soit I’énergie, soit la dose. L'adhérence est mesurée en utilisant
le test au scotch. Ces travaux montrent que pour une faible énergie (20keV) et en
augmentant les doses de I'implantation, il n'y a plus d’amélioration de ’adhésion. En
revanche, pour une dose fixe, augmenter 1’énergie d’implantation semble donner de
meilleurs résultats jusqu’a arriver a un point stable.
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Ficure 2.16 — Variation de 'adhésion d’une couche d’or apres implantation ionique selon les doses ou
I’énergie utilisées. Les images en a montrent les photos des couches d’or restant sur le substrat apres
arrachement par test au scotch, les courbes en b montrent le pourcentage de la couche d’or arrachée en
fonction des caractéristiques de I'implantation. Courbes extraites de .

En s’appuyant sur ces travaux, nous avons décidé de travailler sur des fines couches
d’or que I'on peut implanter avec des ions d’azote ou silicium (les autres ions utilisés
en littérature ne sont pas disponibles a IfTEMN). Nous avons décidé d’étudier I'impact
sur 'adhésion de I'implantation ionique en variant soit son énergie, soit sa dose. Pour
I’équipement disponible a I/ITEMN] il y a un seuil d’énergie et de dose & ne pas dépasser.

Contraintes

Les travaux de Kondo et al. ont mis en évidence 'affaiblissement de I’adhésion
d’une couche mince dl aux contraintes internes. En déposant une couche de nickel a
épaisseur variable, des contraintes internes se forment et se transmettent dans la couche
inférieure. Dans les travaux de Kondo et al. il s’agit d’'une propagation des contraintes
du nickel a la couche de titane, déposée sur un substrat en silicium.
Sur la figure[2.17} nous pouvons voir que ces contraintes peuvent varier selon ’épaisseur
du nickel et que cela a un effet sur l'affaiblissement des couches de titane, qui sont
ensuite arrachées par test au scotch. Ces travaux permettent de voir non seulement l'in-
fluence des contraintes sur ’adhésion mais également I'importance des différents types
de nettoyage utilisés sur le substrat. On peut remarquer, pour un nettoyage chimique,
qu’aucune couche n’est arrachée malgré la forte épaisseur du nickel. En revanche, on

constate que le nettoyage ionique est moins efficace car il y a un arrachement de la
couche.
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Il s’agit d’une piste que nous pouvons également suivre car des dépots de nickel et
titane sont disponibles a IIEMN| On reprend 'idée d’un affaiblissement de I’'adhésion
avec l’ajout d’une couche cette fois de contrainte.
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FiGgure 2.17 — Mesures de I'adhésion du titane selon les forces internes appliquées par le dépot de nickel.
Les deux types de nettoyage sont faits sur les substrats. Courbes extraites de [79].

Grace a des travaux bibliographiques nous avons pu trouver différentes pistes pour
avoir un controle de I'adhésion d’une série d’échantillons similaires. Ces pistes qui ont
été présentées font suite a une série d’essais pour obtenir le cas idéal de variation de
I’adhésion.

2.2.3 Mise en ceuvre des échantillons

Les pistes de recherche présentées ont fait l’'objet de différents essais pour une op-
timisation des méthodes. Nous sommes parvenus a obtenir divers protocoles a suivre
pour avoir un controle de I’'adhésion qui soit reproductible. Ces pistes sont expliquées
dans la suite :

1 - Avec ou sans couche d’or
On exploite I'idée d’un affaiblissement de I’adhésion en ajoutant une fine couche
d’or (20nm) entre le nickel et le silicium. Chaque échantillon avec une couche d’or
ajoutée verra son adhésion s’affaiblir. De méme, 'or déposé par pulvérisation adhere
moins bien que celui déposé par évaporation. Des lors, la qualité de 'adhésion dépendra
de ces deux parametres. En utilisant une couche de nickel de 200 nm ou de l’alliage
nickel/chrome, de méme épaisseur, I'influence de la couche d’or peut varier par une
différence dans la réaction chimique entre les matériaux. Il y a donc trois facteurs
influents a considérer :
1 Nature de la couche principale (Ni, NiCr)
2 L’interface Ni/Si, Au/Si (Avec ou sans couche d’or ajoutée)
3 Or déposé par évaporation ou pulvérisation
I1 sera alors possible de créer une série d’échantillons avec six cas différents pour une
méme épaisseur de nickel (ou alliage de nickel).
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2 - Implantation ionique
On reprend I'idée de 'affaiblissement de I’adhésion en utilisant une fine couche d’or

(20 nm) déposée par évaporation entre le substrat et la couche principale. Seulement
cette fois I’adhésion de l'or est améliorée grace a une implantation ionique. En s’inspirant
des différents travaux étudiés (Tab. et des disponibilités a ITEMN], on réalise
des bombardements d’ions Si™ et N*. On étudie I'impact de I’énergie, ou de la dose
implantée sur ’adhésion de la couche d’or. Nous savons qu’en augmentant ces valeurs,
I'adhésion ne sera pas nécessairement améliorée [103]. Nous devrons tout de méme
obtenir une adhésion qui differe d’un échantillon a l'autre. Une couche d’alliage de
nickel de 200 nm est ensuite déposée sur le film d’or. Nous nous retrouvons avec des
échantillons similaires au cas précédent, seulement cette fois la variation d’adhésion
dépend des caractéristiques de I'implantation ionique. Les trois facteurs influents a
considérer sont :

1 Type d’ions implantés (Sit ou NT) : formant deux groupes d’échantillons

2 La dose utilisée : allant de 10'3 jusqu’a 10'6 ions/cm?

3 L'énergie utilisée : entre 110 et 160keV.
Nous pourrons alors créer deux groupes de deux séries d’échantillons avec deux ou
plusieurs cas différents, toujours avec une méme épaisseur d’alliage de nickel.

3 - Contamination

I1 nous est possible de modifier 'adhésion par contamination de la surface du sub-
strat avant dépot. L'une des idées est de laisser une simple trace de doigt. La graisse
naturelle de la peau laissera la marque de 'empreinte digitale, empéchant le matériau
de se déposer correctement sur le silicium. Cela formera deux zones dans un méme
échantillon : une zone propre (bien adhérée) et une zone contaminée (mal adhérée). Le
coté mesure locale de 1{AP1C] permettra non seulement de détecter les deux zones, mais
également d’en faire une cartographie a haute résolution, permettant de retrouver la
trace de doigt acoustiquement. Ces travaux seront détaillés dans le chapitre
Un autre avantage de la contamination volontaire du substrat est que cela nous permet
d’analyser l'efficacité du nettoyage par bombardement d’ions fait avant le dépot. La
trace de doigt déposée peut étre faite avec des mains désinfectées au gel hydroalco-
lique, ou qui ont été recouvertes d’'une matiére grasse (de la créme pour les mains par
exemple). En variant le temps de nettoyage, nous obtenons plusieurs séries d’échan-
tillons a adhésion graduelle.

4 - Affaiblissement par contraintes

Pour obtenir un affaiblissement de 'adhésion grace aux contraintes nous suivons
les travaux de Kondo et al. [79]]. On essaie de créer des contraintes internes grace a un
dépot de nickel sur une couche épaisse de titane (250 nm - 300 nm). La figure[2.17(a)
montre que les contraintes internes dans une couche de nickel augmentent linéairement
avec |’épaisseur. En variant cette épaisseur entre 200 et 600 nm, on prévoit obtenir une
augmentation des contraintes et donc une dégradation progressive de la qualité de
I’adhésion. Cela nous permettra d’avoir une premiere série d’échantillons. L'ajout d’une
couche de contrainte forme un empilement multicouche qui est plus complexe a étudier
acoustiquement. Cela sera détaillé au chapitre
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Empilement et Paramétres
Pistes interface ) Série échantillons
e variables
affaiblie*
Avec ou sans -Ni/(Au)//Si -Avec 01,1 sans
couche d’or -NiCr/(Au)//Si couche d’or 2%3
-Type de dépot
. -Type d’ions
Implantation | o/ 1//8i | -Doses 2 x4
ionique , )
-Energies
-Type de
Contamination | -NiCr//Si contamination 2x4
-Temps
de nettoyage
Affaiblissement e ) Epaisseur du Ni
par contraintes Ni/TY/ /51 (200 - 600 nm) x>

TaBLEAU 2.5 — Tableau montrant les quatre pistes de recherche étudiées ainsi que les parameétres d’in-
fluence sur I’adhésion (*'interface affaiblie est montrée par //).

Cela nous fait un total des quatre pistes de recherche avec chacune au moins une sé-
rie d’échantillons avec adhésion graduelle. Le tableau |2.5|fait un récapitulatif, par piste,
des parametres influencant ’'adhésion, ainsi que du nombre de série d’échantillons qu’il
est possible d’obtenir.

Ces quatre pistes vont nous permettre d’atteindre notre objectif, qui est de constituer
des séries d’échantillons identiques a adhésion variable. En ajustant I’épaisseur des
échantillons, nous pourrons faire des mesures acoustiques pour ensuite les envoyer au
CNES ou au laboratoire du Erich Schmid Institute of Materials Science en Autriche pour
des mesures d’adhésion destructives.

Nous allons donc travailler avec un total de quatre matériaux différents avec a chaque
fois un substrat de silicium. Les valeurs optiques et acoustiques sont regroupées dans
I’Annexe Al

Le protocole étant mis en place, tous les échantillons seront fabriqués dans la salle
blanche de I/IEMN] Il sera ensuite possible de commencer les mesures sur le banc
On fera donc un point sur la physique des mesures acoustiques ainsi que l’exploitation
des signaux pour obtenir les informations recherchées.

2.3 Banc expérimental et mesures de 1’adhésion

Dans cette derniere partie, nous allons reprendre en détail le montage expérimental
qui est utilisé pour les mesures d’acoustique picoseconde. Apres avoir montré l’ins-
trumentation optique permettant un controle du laser qui génere et détecte les ondes
acoustiques, nous parlerons de l'extraction du coefficient de réflexion a partir des échos
et de I'impact de l'atténuation acoustique sur les valeurs mesurées. En conclusion, nous
donnerons 'exemple de mesures effectuées sur un échantillon a faible adhésion.
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2.3.1 Mesures acoustiques avec un laser femtoseconde

La technique acoustique picoseconde se compose d’un systeme pompe-sonde résolu
en temps, couplé a un laser femtoseconde. Il s’agit d’un oscillateur a base d’un cristal
Ti : Saphire générant des impulsions de 120 fs avec un taux de répétition de 80 MHz.
L’énergie par impulsion est de quelques nanojoules et la longueur d’onde est modifiable
entre 690 et 1050 nm.

Le schéma du montage est montré sur la figure Le faisceau issu du laser est divisé
en deux parties par un cube séparateur de polarisation (C.S.P), créant deux faisceaux :

— La pompe

— La sonde (moins puissante).

La pompe permet I’excitation des ondes ultrasonores dans le matériau. Elle est modulée
par un modulateur acousto-optique (M.A.O) a une fréquence permettant d’améliorer
le rapport signal sur bruit avant d’étre focalisée sur I’échantillon. Le faisceau sonde
est focalisé dans un cristal de BBO (5-BaB,0O,) qui sert de doubleur de fréquence. La
sonde est en retard ou en avance par rapport a la pompe car elle passe a travers un
rétro-réflecteur monté sur une platine de translation (ligne a retard). L'instant d’arrivée
de la sonde est controlé par ce dispositif. Les deux faisceaux sont focalisés au méme
point de I’échantillon par un objectif de microscope x20.

La détection différentielle : la sonde est séparée en deux faisceaux, le premier sert de
référence sans passer par I’échantillon et le deuxieme est focalisé sur 1’échantillon pour
s’y réfléchir et étre envoyé vers une photodiode qui mesure son intensité. Une détection
synchrone permet d’extraire les variations de I'intensité réfléchie dues a I'excitation de
I’échantillon par la pompe.
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FiGure 2.18 — Schéma du dispositif en acous-
Lige 4 retard Conde tique picosecgnde. Le faisceau laser est séParé
[P TSP y, en deux parties (pompe et sonde) grace a un
i cube séparateur polarisant (C.S.P). Le faisceau
\ ............. \ pompe est modulé par le modulateur acousto-
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3cm > 1ns Ref. a retard, focalisée sur I’échantillon et renvoyée
< > vers une photodiode. L'onde acoustique géné-

N\ rée dans le f{lm se reﬂe.chlt a l'interface avec le
“"*I T substrat, puis fait plusieurs allers-retours jus-
qu’a étre complétement atténuée ou transmise

au substrat.

Substrat

La différence avec un montage classique d’Acoustique Picoseconde, vient du chan-
gement de fréquence optique de la sonde. Ce changement représente aussi une mo-
dification de la longueur d’onde du laser (et donc de sa couleur). On passe alors a
I’Acoustique Picoseconde Colorée. Le diametre du faisceau sur la surface de 1’échan-
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tillon est d’environ 1 pm, ce qui donne a 1JAP1C|son caractére local. La distance entre
deux points mesurés peut étre inférieure a 5 um, permettant des mesures tres précises
dans des tres petites zones. Les échantillons étudiés pour cette these sont placés sur
une platine de translation XY, pouvant se déplacer d’une distance de +45 mm selon les
axes X et Y. Cela nous permet d’avoir un meilleur controle sur la zone étudiée, ainsi
que d’obtenir des cartographies acoustiques avec une tres haute résolution. Ceci nous
donnera l'opportunité de mesurer la variation d’adhésion dans un méme échantillon,
que cela soit dG a une implantation ionique ou a une contamination de la surface du
substrat, avec une trace de doigt par exemple.

Pour I'’ensemble des mesures nous allons régler la pompe a une longueur d’onde de
800 nm et la sonde a 400 nm, ce qui donnera un montage dit Rouge/Bleu.

Ficure 2.19 — Montage optique du
banc Acoustique Picoseconde Colo-
rée. Les trajets du dispositif pompe-
sonde sont montrés avec I’emplace-
ment du C.S.P, M.A.O et BBO.

2.3.2 Extraction du coefficient de réflexion

Les mesures d’adhésion se font via le coefficient de réflexion entre deux couches.
Plus sa valeur mesurée est proche de -1 et plus la couche risque de se délaminer. Nous
travaillons avec des couches en nickel (ou alliage de nickel) sur des substrats de silicium.
Les coefficients de réflexion théoriques des matériaux utilisés dans cette thése sont
regroupés dans le tableau

Matériau Ni  NiCr Au Ti

Ni - - - -
NiCr - - - -
Au -0.08 -0.11 - -
Ti -0.31 -0.28 - -
Si -0.47 -0.44 -0.52 -0.18

TaBLeAaU 2.6 — Coefficients de réflexion théoriques entre les différents matériaux. Calculs faits avec
I’équation a partir des valeurs données dans 'annexe @

On remarquera la faible valeur pour l'interface Ni/Au (et NiCr/Au), qui rendra plus

facile les mesures dans les cas Ni(NiCr)/Au/Si, car I'onde acoustique sera transmise
dans sa quasi-totalité a la couche d’or.
La faible épaisseur de l'or, et la bonne transmission Ni/Au nous permet de traiter la
bicouche Ni/Au (ou NiCr/Au) comme une seule couche déposée sur Si. Pour la suite
de I’étude, nous prendrons la valeur absolue des coefficients mesurés. Le signe moins
traduit la différence d’impédance entre les deux milieux de propagation.
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Le nickel est un métal opaque. Les signaux mesurés montrent donc des échos acous-
tiques dont les amplitudes successives décroissent au cours du temps.

Ligne a retard

Laser \ \
= \ N\

)

hotodiode ¥ ¥

Film M Toot 2601 3To1
~200nm wen
t=0

Substrat t=Ty

Pompe Sonde

t=2Tyg

t=3Ty

(arb. Unit)

FiGure 2.20 — Schéma des mesures des échos

acoustiques dans le film. Le temps est spatia-

A Iy ) .

——————————— lisé, chaque aller-retour de 'onde est mesuré
Time-Delay (ps) par la sonde sous forme d’un écho.

AR
R

La figure[2.20|montre le schéma expérimental avec le signal mesuré par rapport au
temps. L'onde acoustique générée a la surface par la pompe a I'instant ¢ = 0 part avec une
amplitude mesurable A . Elle traverse la couche avec une durée qui dépend de sa vitesse
acoustique dans le métal. Arrivée a I'interface, une partie sera transmise au substrat et
l'autre sera réfléchie vers la surface. A l'instant t = T,,,;, la sonde mesure le premier écho
sous forme de la premiere amplitude A;. Apres réflexion, 'onde acoustique revenue
a la surface dépend du coefficient de réflexion entre les deux matériaux. Lamplitude
mesurée est le produit du coefficient de réflexion et 'amplitude initiale, ce qui s’écrit :
Ay = Agr. L'onde se réfléchit a la surface (coefficient de 'air r = —1 ) et continue de
se propager jusqu’a étre entierement transmise. A chaque réflexion avec l'interface,
I'amplitude est multipliée par le coefficient de réflexion. Pour n allers-retours on a :

A, = Apr" (2.11)

On remarque que l'atténuation des amplitudes suit une loi exponentielle.

90 ' ' T 90 ; . . ;
A= A()I' — 4= Aorn
601 — Signal Ni/Si- |
E) © — f(x) = ae®*
2 3 604
o 30+ )
2 E
g o g 304
< <
-30
T T T T T T T 0 T T i
0 50 100 150 200 250 300 1 2 3 4
Temps (ps) Nombre des échos
(a) (b)

Ficure 2.21 — Extraction du coefficient de réflexion a partir d’un signal expérimental. (a) décroissance
des amplitudes pour un signal mesuré dans une couche nickel/silicium. Les amplitudes décroissent
exponentiellement. (b) loi exponentielle de la décroissance des amplitudes.

La figure montre le cas d’'une mesure dans une couche de nickel. Le temps
de vol obtenu permet de calculer une épaisseur de 190 nm. Avec cette grandeur, il est
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possible d’avoir plusieurs échos dans une fenétre temporelle tres réduite. On mesure la
valeur de chaque amplitude, on ajuste la série d’amplitudes avec une loi exponentielle.
La valeur absolue de r calculée vaut : |r| = 0.36.

On remarque que cette valeur absolue est nettement inférieure au coefficient de réflexion
théorique entre un nickel pur et un silicium [100], qui vaut : |r;| = 0.47 (Tableau 2.6). Ce
changement de valeur est non seulement inattendu mais aussi physiquement impossible
car un coefficient de réflexion mesuré ne peut pas étre inférieur a sa valeur théorique.
Une mauvaise adhésion entre deux couches indiquerait uniquement une valeur plus
élevée. Cette différence vient alors d’un dernier élément qui doit étre pris en compte :
I'atténuation acoustique. Nous allons voir dans la partie suivante son impact dans les
mesures.

2.3.3 Impact de I’'atténuation acoustique

La décroissance ou amortissement de I’amplitude d’une onde acoustique en fonction

de sa propagation est principalement due a l'atténuation acoustique. Il s’agit de la
dissipation de I’énergie dans le milieu en fonction du temps [95]. C’est un élément
important qui doit étre pris en compte dans l’extraction du coefficient de réflexion.
En effet, la valeur des amplitudes diminue également a cause de cette perte d’énergie.
L’atténuation acoustique est souvent décrite par une loi exponentielle en w?, soit le
carré du spectre fréquentiel de I'impulsion acoustique [107].
En utilisant le logiciel de simulation du laboratoire, il nous est possible de prendre en
compte et de déduire a la fois 'atténuation dans le métal et le coefficient de réflexion
r. En effet, le logiciel calcule la forme de I'impulsion générée, puis son atténuation
en appliquant une loi en w? dans l’espace de Fourier, avant de calculer sa détection
photo-élastique.

T T
—— Simulation sans atténuation
—— Simulation avec atténuation
0.024 —— Signal mesure

g ]
\3'/ A
s
S 0.01-
a
S
<

0.00

0 50 100 150 200 250 300 Figure 2.22 — Comparaison entre le signal mesuré

Temps (ps) et les signaux simulés avec et sans atténuation.

La figure compare le signal mesuré avec deux signaux simulés : I’'un tient
compte de l'atténuation acoustique (courbe rouge), tandis que ce parametre est ignoré
dans le second (courbe bleue). On remarque pour cette derniere le faible élargissement
des amplitudes. Ainsi, en mesurant I'amplitude de I’écho par le biais de son pic, on
est confronté a I'impact de l'atténuation jouant un role significatif. La valeur extraite
n’est donc pas directement le coefficient de réflexion voulu, on la désigne alors par le
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coefficient de décroissance : y. L'équation s’écrit alors [108] :
A, =Agy" (2.12)

L'atténuation acoustique dépendant du facteur a, elle s’écrit f = aw? que l'on multiplie
par la distance z parcourue par l'onde. Le coefficient de décroissance y vaut alors :

y=re = pe~2daw’ (2.13)

Avec d ’épaisseur du film, le facteur 2 représente 1’aller-retour que l'onde fait dans la
couche mince. Dans la simulation, l’atténuation pour chaque fréquence est calculée.
Dans la suite, il nous arrivera de simplifier les calculs en ne retenant que la fréquence
centrale de I'impulsion acoustique. L'atténuation acoustique est intrinseque au maté-
riau. Pour un nickel pur, qui est un matériau tres atténuant, on calcule une valeur de
a =8x1073ps>nm~!. La valeur y extraite est proportionnelle au coefficient de réflexion.
Nous pouvons, grace aux simulations, extraire le coefficient de réflexion correspondant
réellement au signal mesuré : on obtient |r| = 0.49 au lieu de 0.36. Pour une interface
Ni/Si, c’est une valeur tres proche de sa valeur théorique, ce qui amene a dire que
I’adhésion pour cette couche est presque parfaite.

Nous avons pu mettre en évidence la nécessité de prendre en compte l'atténuation
hypersonore afin d’extraire quantitativement des valeurs du coefficient de réflexion, et
donc I’état d’adhésion entre une couche et son substrat. Pour la suite des travaux, nous
pourrons le plus souvent négliger I’atténuation car ce sont des échantillons composés
du méme matériau et de méme épaisseur qui seront comparés. Dans ce cas, une compa-
raison des coefficients de décroissance y suffit.

Nous avons vu le cas d’une couche bien adhérée, nous allons terminer ce chapitre en
prenant l’exemple des mesures acoustiques dans une couche avec une faible adhésion
et donc un grand coefficient de réflexion mesuré.

2.3.4 Exemple de mesure acoustique dans une couche mince a faible
adhesion

Pour cette derniere sous-partie, nous faisons des mesures sur une couche mince
faiblement adhérée pour une comparaison des signaux. Il est courant pour le bati de
pulvérisation en salle blanche, pour les premiers dépots de la journée, d’avoir un dépot
a faible adhésion entre les matériaux. C’est une connaissance empirique des utilisateurs
que nous avons testée en réalisant nos dépots tot le matin avant toute autre personne.
Nous avons obtenu un seul cas concluant. Cette piste n’était donc pas reproductible.
Malgré tout, nous avons obtenu un dépot Ni/Si avec une épaisseur d’environ 200 nm ou
nous pouvons faire des mesures a différents endroits pour comparer I’adhésion.
Nous travaillons sur un méme échantillon avec une épaisseur homogene. Il n’est donc
pas nécessaire de prendre en compte l'atténuation acoustique, ’analyse de I’adhésion
est donc faite grace aux valeurs absolues du coefficient de décroissance .
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400 . . T T
— Signal : Mauvaise adhésion
——Signal : Bonne adhésion
G |71 >> [T ¢nl
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o 200+
o©
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< FIGUure 2.23 - Signaux mesurés sur un meéme
04 échantillon avec adhésion variable. Pour la courbe
noire on extrait un coefficient qui vaut |y| = 0.52,
————————T————————— ce qui correspond a une faible adhésion. On extrait
0 50 100 150 200 250 pour la courbe rouge, || = 0.35 soit une bonne
Temps (ps) adhésion. L'atténuation n’est pas prise en compte.

La figure[2.23|montre les signaux obtenus sur deux points mesurés de part et d’autre
de la zone mesurée (points distanciés d’environ 15 mm).
I1'y a d’abord une différence importante au niveau du temps de vol. Pour le premier, on
a une épaisseur de 212 nm et pour le deuxieme de 238 nm. Pour ce bati de pulvérisation,
il est commun d’obtenir une variation d’épaisseur de plus de 10 % dans un méme
dépot. La différence dans les amplitudes est trés marquée, spécialement au niveau du
troisieme écho qui est quasiment atténué sur la courbe rouge mais encore tres visible
sur la noire. On fait une extraction des coefficients de décroissance, les valeurs obtenues
sont : |y| = 0.52 pour la courbe noire et || = 0.35 pour la rouge. Il s’agit des mesures sur
un méme échantillon avec une épaisseur similaire, I’atténuation n’est donc pas prise
en compte. Avec ces valeurs, nous pouvons faire I’hypothese que la courbe rouge a été
mesurée sur un point avec une bonne adhérence entre le nickel et le silicium, et la noire
sur une zone a mauvaise adhésion.
Grace a la platine de translation sur laquelle nous posons I’échantillon, nous pouvons
faire une cartographie sur une grande zone. L’échantillon a une dimension d’environ
2.5x 2.5 cm? les mesures sont faites sur un zone rectangulaire d’environ 1.5 x 1.5 cm?
avec un total de 200 points mesurés.

100+
80+
+— 601
[
>
o}
O 404
20_ 7 .o . .
Ficure 2.24 — Répartition des valeurs du coeffi-
cient de décroissance mesuré sur une grande zone

0 ; g ; ;
02 03 04 05 06 07 08 09 10 deléchantillon. On montre les valeurs absolues,
Coefficient de décroissance l'atténuation acoustique n’est pas prise en compte.

On extrait les coefficients de décroissance sur chaque point, la figure montre la
répartition des valeurs. On remarque un regroupement entre 0.40 et 0.5. Cela fait une
moyenne totale de : || = 0.46 £0.05. Cette valeur correspond a un cas a mi chemin entre
bonne et mauvaise adhésion. Cela nous amene a penser que l’ensemble de la couche
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n’est pas correctement adhérée a son substrat.

On trace une cartographie a partir des valeurs de |y|, retracant la zone mesurée. Cela
donne une idée plus claire des points qui ont une meilleure adhésion. La couche est
ensuite testée avec un scotch a forte force d’arrachement. L’arrachement de la couche
confirme la mauvaise adhésion qui a été détectée par les valeurs du coefficient de
réflexion extraites par la méthode

Coeff. Iyl

0.35
0.4
0.45
0.5

R

L :
N L UIAD
[l substrat siticium
4 [ couche de Nickel

Y (mm)

-5 0 5
X (mm)

(b)

Ficure 2.25 — Premier échantillon étudié avec une adhésion faible. (a) montre I’étude de I’'adhésion par
arrachement scotch sur une couche de nickel. Le carré noir est la zone étudiée par [AP1C] (b) montre
les valeurs des coefficients de réflexion par point sur la zone mesurée par[AP1C] Les zones avec les plus
faibles valeurs de |y| correspondent aux parties de la couches qui n‘ont pas été arrachées.

La figure montre la partie de la couche qui a été arrachée par rapport aux
valeurs du coefficient de réflexion mesuré.
Cette premiére comparaison entre deux méthodes de qualification de 1’état d’adhésion
d’une couche mince nous a permis d’avoir une premiere confirmation de la sensibilité
de la méthode[AP1C]a I'affaiblissement de 1’adhésion. Plus le coefficient de décroissance
extrait a une valeur absolue qui se rapproche de 1, et plus la couche est facilement
arrachée. Cela donne également une idée des valeurs attendues de |y| selon la qualité
de 'adhésion pour une couche de nickel.

2.4 Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre le protocole a suivre pour obtenir une extension de
I’Acoustique Picoseconde Colorée. L'objectif étant d’en faire une méthode de mesure
d’adhérence quantitative et non destructive, nous devons quantifier sa sensibilité aux
variations d’adhésion pour une couche mince avant de la confronter a des méthodes de
mesure d’adhérence plus reconnues.

Pour cela, nous avons étudié la compatibilité entre les méthodes destructives et 1{AP1C|
Afin de faire les deux types de mesures d’adhésion sur le méme échantillon, celui-ci
doit répondre aux criteéres suivants :

— L’épaisseur ne doit pas étre trop fine, ni trop épaisse : nous pouvons aller jusqu’au

micrometre, mais la plus part des échantillons auront une épaisseur autour de
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200 nm.

— Ses dimensions doivent étre de 'ordre du centimetre

— Il doit y avoir une bonne réponse acoustique : les matériaux opaques ont une

meilleure excitation et détection acoustique.

— Le matériau ne doit pas étre trop atténuant : nous pouvons ainsi mesurer plu-

sieurs échos méme dans le cas de grandes épaisseurs.

Les mesures seront donc faites sur des couches de nickel (ou alliage de nickel)
d’environ 200 nm pour la plupart. Nous étudierons également des cas a 400, 800 et
1000 nm. Les dimensions seront d’environ 2.5 x 2.5 cm?. Les couches seront déposées
sur des substrats en silicium,[100] d’une épaisseur de 700 pum.

Ensuite, nous avons abordé les différentes pistes pour obtenir une variation controlée et
reproductible de I'adhésion. Au total, quatre pistes seront étudiées :

— Ajout d’une couche d’or

— Implantation ionique

— Contamination

— Affaiblissement par contraintes.

En appliquant ces méthodes, il nous sera possible d’avoir une statistique sur les valeurs
mesurées en[AP1C|en fonction de I'adhésion et confirmer son altération par des mesures
avec des méthodes destructives.

Finalement, des mesures ont été faites sur un échantillon avec un affaiblisse-
ment au niveau de son adhésion. La sensibilité des mesures a été mise en évidence par la
grande réflexion de 'onde acoustique au niveau de l'interface, donnant une estimation
de la qualité de 'adhérence. Des arrachements par test au scotch ont ensuite permis de
confirmer cette estimation. C’est une premiere confirmation d’une quantification de
I'adhésion par la méthode [AP1C|et d’une possible corrélation avec d’autres méthodes de
mesure destructives.

Cela nous permet de poursuivre notre étude, c’est-a-dire, de faire les dépots des échan-
tillons en controlant son adhésion puis faire les mesures acoustiques avant de les
confronter aux autres méthodes. Ces résultats font I’objet des chapitres et
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;k Ce chapitre constitue le coeur de notre objectif d’extension métrologique de
la méthode Nous allons présenter deux des quatre pistes de modification de
I'adhésion décrites dans le chapitre [2| section a savoir : fragilisation de I'interface
par ajout d’une couche d’or et implantation ionique. Chaque nouvelle série créée
sera mesurée par Acoustique Picoseconde, puis confrontée a I’'une des méthodes de
mesure d’adhérence destructives : test au scotch (méthode qualitative), centrifugeuse et
contraintes a formation spontanée (méthodes semi-quantitatives et quantitatives).

Dans un premier temps, nous travaillerons sur 1’ajout d’une couche d’or a I'interface.
Pour cette étude, nous fabriquerons des échantillons avec des épaisseurs différentes,
I’extraction du coefficient de réflexion en tenant compte de 1’atténuation acoustique
sera donc nécessaire. Des mesures qualitatives par test au scotch seront ensuite faites,
puis des mesures par centrifugeuse et par contraintes da formation spontanée pour une
meilleure quantification de ’adhésion.

Nous présenterons ensuite le cas des couches a adhésion renforcée par implantation
ionique. Nous utiliserons I’aspect local de la méthode [AP1C| pour différencier les zones

65
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implantées et non implantées lors des mesures sur un méme échantillon.

3.1 Fragilisation del’interface par ajout d’une couche d’or

Pour I’ensemble de ce chapitre, nous allons travailler avec des échantillons a adhésion
affaiblie par I'ajout d’une fine couche d’or a I'interface avec le substrat. Nous allons
présenter la fabrication des échantillons en variant la nature de la couche principale
(nickel ou alliage de nickel) ainsi que le type de dépot de la couche d’or : pulvérisation ou
évaporation. Nous allons constater que chaque élément a une influence sur 1’adhésion.
Nous allons créer une série d’échantillons pour chaque méthode de mesure d’adhérence
a notre disposition. Nous menerons des études binaires par test au scotch sur une
premiére série, nous donnant une premiere qualification de ’adhésion par analyse de
la quantité de couche arrachée. Une deuxieme série sera ensuite envoyée au
pour des mesures par méthode centrifugeuse. Appliquant une force centrifuge pour un
arrachement de la couche, cette méthode fonctionne mieux avec des épaisseurs proches
du micrometre. Nous allons donc faire varier ’épaisseur de nos couches mesurées,
nous obligeant a prendre en compte I'atténuation acoustique. Le coefficient de réflexion
acoustique sera ainsi calculé. Nous obtiendrons alors une corrélation entre la force
centrifuge et le coefficient extrait. Finalement, une derniere série sera étudiée par
contraintes a formation spontanée au laboratoire Erich Schmid, Institut of Materials Science
en Autriche. Nous aurons ainsi une quantification de 1’énergie d’adhésion confrontée
au coefficient de réflexion acoustique.

3.1.1 Fabrication des échantillons a faible adhésion

Dans le milieu de la physique des nano-matériaux, certaines couches sont connues
pour créer des probléemes d’adhérence lors des dépdts sur un substrat. L'or est un parfait
exemple d’un métal adhérant trés mal sur un substrat en silicium. Nous avons alors
décidé d’exploiter cette faiblesse a notre avantage, et de créer un affaiblissement de
I’'adhérence au niveau des couches déposées par I’ajout d’une tres fine couche d’or a
I'interface entre une couche métallique et le substrat.

Nous allons fabriquer plusieurs séries d’échantillons composés d’une couche de nickel
(ou alliage de nickel) déposée sur un substrat en silicium [100]. Dans certains cas, nous
allons ajouter une fine couche d’or d’environ 20 nm d’épaisseur, déposée entre le nickel
et le silicium afin de créer un affaiblissement de I’adhérence.

Nous avons constaté qu’'une couche d’or déposée par évaporation avait une meilleure
tenue que celle déposée par pulvérisation. Les résultats sont illustrés dans le chapitre
par la figure Durant la fabrication et I’étude des couches de nickel (ou alliage de
nickel), nous avons observé, grace aux premieres mesures acoustiques, I'influence de
l’alliage de nickel (nickel/chrome) sur 'or déposé par évaporation. L'onde acoustique
générée a la surface de la couche, donne des réflexions avec des amplitudes beaucoup
plus importantes que leurs homologues avec des couches de nickel pur. Les échos sont

illustrés sur la figure
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Ficure 3.1 — Signaux acoustiques mesurés sur
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Temps (ps) déposée par évaporation.

Les grandes amplitudes données par le signal rouge (mesuré sur l'alliage de nickel

/ chrome) peut étre la conséquence d’un affaiblissement au niveau de ’adhésion. On
extrait une valeur du coefficient de décroissance qui vaut : y = 0.56. Le temps de vol
mesuré au niveau des échos, ainsi que des simulations, nous permettent d’affirmer qu’il
s’agit bien de l'interface Au/Si qui est affaiblie. La courbe noire (mesurée sur nickel
pur) donne une valeur du coefficient égale a : ¥ = 0.43. Les deux échantillons ont une
épaisseur similaire autour de 250 nm, il est donc possible de comparer la valeur brute
de ces deux coefficients sans tenir compte de I’atténuation acoustique. Cette différence
entre les valeurs de y est une premiere indication de la qualité de 'adhésion : elle
suggere que l'interface NiCr/Au pourrait étre plus faible que Ni/Au. Nous allons créer
une série donnant une comparaison entre ces deux cas, mais également entre des cas
avec de l'or déposé par pulvérisation et des cas sans couche d’or.
Ces différences, au niveau de 1’adhésion causées par la nature de la couche ou le type de
dépot, nous permettent de créer un affaiblissement graduel de I'adhérence des couches
minces. Nous allons alors nous appuyer sur ces différences pour créer les combinaisons
suivantes :

1 Ni(ou NiCr)/Si

2 Ni/Au(évaporation)/Si

3 Ni(ou NiCr)/Au(pulvérisation)/Si

4 NiCr/Au(évaporation)/Si
A partir de ces combinaisons, nous espérons obtenir une série d’échantillons a adhésion
graduelle. Dans cette partie, on prévoit trois sessions de confrontation et mesures
mécaniques. Ainsi, on fabrique trois séries de plusieurs échantillons tous mesurés par
avant d’étre détruits par I'une des trois autres méthodes. Tous les échantillons
fabriqués sont de forme carrée de 2.5 x 2.5 cm?, déposés sur un substrat en silicium
[100] avec une épaisseur de 385 pm ou 700 pm.

Série pour une confrontation par test au scotch

Le premier test qui sera confronté aux résultats acoustiques est du type binaire. On
prévoit une qualification de ’adhésion uniquement par estimation de la quantité de
couche arrachée par rapport a celle étudiée. Il est préférable d’avoir un grand nombre
d’échantillons identiques pour qu’une statistique soit créée. On reprend chaque critere
d’affaiblissement de 1’adhésion, et on fabrique un total de huit échantillons.
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Couche Au Couche principale Substrat silicium

Echantillons Dépdt Ep.nom. (nm) Nature Ep.nom.(nm) Epaisseur (um)
#1.1 - - Ni 200 385
#1.2 - - Ni 200 385
#1.3 Evap. 20 Ni 200 385
#1.4 Evap. 20 Ni 200 385
#1.5 Evap. 20 Ni 200 385
#1.6 Pulvé. 20 Ni 200 385
#1.7 Evap. 20 NiCr 200 385
#1.8 Evap. 20 NiCr 200 385

TaBrLeaU 3.1 — Série d’échantillons de type Ni(NiCr)/Si ou Ni(NiCr)/Au/Si avec affaiblissement attendu
de l'adhérence. Série qui sera confrontée au test au scotch.

Cette premiere confrontation entre la méthode et des mesures d’adhérence
permettra une confirmation de 'estimation quant a l'affaiblissement de ’adhésion selon
la nature de 1’échantillon. La sensibilité des mesures[AP1C|aux variations de ’adhésion
sera également mise en avant. Cette premiere session permettra alors de passer aux
méthodes quantitatives.

Séries pour une confrontation par méthode centrifugeuse

La deuxiéme session de mesures consistera a envoyer au deux séries d’échan-

tillons similaires mais dédiés aux mesures avec la méthode centrifugeuse. La mesure
d’adhérence sur des couches minces par force centrifuge est un procédé tres délicat.
Une grande série d’échantillons similaires est nécessaire afin de réduire les incertitudes
de mesures.
La premiere série sera avec des couches minces a faible épaisseur, soit de 200 et 400 nm.
La méthode centrifugeuse nécessite que 1’échantillon étudié soit collé a un support
relié au montage. Dans le cas de faibles épaisseurs, ce collage peut générer des réac-
tions chimiques ou l'apparition des contraintes mécaniques au niveau de la couche et
de son interface. Des couches plus épaisses permettent d’avoir moins d’incidence sur
I'interface, c’est pour cette raison qu’il est préférable de travailler avec des épaisseurs
de 'ordre du micromeétre. Pour cette raison, nous allons créer une deuxiéme série avec
des épaisseurs a 800 et 1000 nm. Une différence importante par rapport a la session
scotch est I’épaisseur variable de la couche Ni (NiCr). Pour comparer les adhésions, il
faudra tenir compte de 'atténuation acoustique.
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Couche Au

Couche principale

Substrat silicium

Echantillons Dépdt  Ep. nom

.(nm) Nature Ep.nom. (nm)

Epaisseur (um)

#2.1
#2.2
#2.3
#2.4
#2.5
#2.6
#2.7
#2.8
#2.9
#2.10
#2.11
#2.12
#2.13
#2.14

Pulvé.
Pulvé.
Pulvé.
Pulvé.
Pulvé.
Evap.
Evap.
Evap.

- NiCr

- NiCr

- Ni

- Ni

- NiCr

- Ni
20 NiCr
20 NiCr
20 Ni
20 Ni
20 NiCr
20 NiCr
20 NiCr
20 NiCr

200
400
200
200
400
200
400
400
200
200
200
200
400
400

385
700
385
385
700
385
700
700
385
385
385
385
700
700

Tasreau 3.2 — Echantillons : Ni(NiCr)/Si ou Ni(NiCr)/Au/Si pour des mesures par méthode centrifugeuse.

Couche Au

Couche principale

Substrat silicium

Echantillons Dépdt Ep.nom. (nm) Nature Ep.nom. (nm)

Epaisseur (um)

#2.15
#2.16
#2.17
#2.18

Pulvé.
Pulvé.

- NiCr
- NiCr
20 NiCr
20 NiCr

800
1000

800
1000

700
700
700
700

TaBLEAU 3.3 — Deuxieme série d’échantillons avec une grande épaisseur pour des mesures par méthode

centrifugeuse.

Série pour une confrontation par contraintes a formation spontanée

Finalement, la derniere session est dédiée aux mesures d’énergie d’adhésion, qui
sont réalisées dans le laboratoire Erich Schmid, Institut of Materials Science en Au-
triche. Ces mesures seront faites grace a la méthode contraintes a formation spontanée.
Cette méthode nécessitant une délamination spontanée des couches étudiées, il était
préférable de travailler uniquement avec du nickel pur, dont le dépot est connu pour
donner des couches minces a fortes contraintes internes, contrairement au cas NiCr [79].

Couche Au

Couche principale

Substrat silicium

Echantillons Dépét Ep.nom. (nm) Nature Ep.nom. (nm)

Epaisseur (um)

#3.1
#3.2
#3.3

Pulvé.
Evap.

- Ni
20 Ni
20 Ni

200
200
200

385
385
385

TasLeAU 3.4 — Echantillons : Ni/Si ou Ni/Au/Si pour un échange avec le laboratoire en Autriche.
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3.1.2 Confrontation des mesures acoustiques au test au scotch

La méthode [AP1C|étant non destructive, ce sont donc les premieres mesures qui sont
faites. Le protocole de mesure est quasiment similaire pour chaque campagne. Le banc
expérimental est réglé sur le montage rouge/bleu (Ayopp. = 800 nm; Agypq. = 400 nm). La
zone de mesure est un carré d’environ 2 x 2 cm?, situé au centre de chaque échantillon.
En fonction de I’épaisseur de la couche, I'extraction du coefficient de décroissance sera
faite avec deux a quatre échos selon la méthode détaillée dans le chapitre [2| section

2.3.2

Mesures acoustiques avant test au scotch

Pour cette campagne dédiée aux mesures par test au scotch, un total de 50 points
sont mesurés sur chaque échantillon. Une fenétre temporelle de 400 ps est utilisée, ce
qui nous permet d’avoir un total de quatre échos pour une couche d’épaisseur d’environ
200 nm.

1600 A

200 nm —— Ni/Au/Si : évap.
1 —_— N?/A‘u/Si : pulvé.
R 12004 — Ni/Si B
(] 4
3 |
8 800- _
2
'E_ ]
< 4007 FiGure 3.2 - Signaux acoustiques mesurés sur
. trois échantillons : nickel sur silicium (#1.2), ni-
0+ ckel sur couche d’or déposée par pulvérisation
: : : : : : : (#1.6) ou évaporation (#1.3). La présence de l'or
0 100 200 300 400 donne une légeére déformation des échos de deux
Temps (ps) premiers signaux.

La figure [3.2|représente les signaux acoustiques mesurés pour trois échantillons de
nickel avec ou sans couche d’or déposée par pulvérisation ou évaporation.
Le signal noir est mesuré sur une couche de nickel déposée sur un substrat en sili-
cium (échantillon : #1.2). Le temps de vol mesuré sur la premiere amplitude est de :
t,o1 = 66 ps, avec une vitesse du son de 6,05 nm/ps dans le nickel, nous avons une épais-
seur d’environ 199,6 nm. Les deux signaux mesurés avec la couche d’or supplémentaire
sont décalés dans le temps du fait de I’épaisseur de cette derniere. En sachant que les
trois échantillons ont recu le méme dépot de couche de nickel, nous pouvons déterminer
la valeur de I’épaisseur de la couche d’or grace a la différence de temps de vol entre le
signal noir et les deux autres. Cette différence est de : At = 15.2 ps, ce qui équivaut a
une épaisseur de 24,7 nm pour une vitesse du son dans l'or de 3,25 nm/ps. Il n’est pas
rare d’avoir une incertitude supérieure a 5 nm par rapport a I’épaisseur nominale lors
de la pulvérisation ou de I’évaporation des couches.
Nous remarquons également que le quatrieme écho est tres présent sur les deux pre-
miers signaux, mais quasiment atténué sur le dernier. C’est un premier signe que les
échantillons avec une couche d’or ajoutée sont moins bons en adhérence, car cela si-
gnifie qu’il y a une plus grande réflexion de 'onde acoustique. A partir de la méthode
développée dans la sous partie nous utilisons les quatre échos de chaque signal
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pour extraire leur valeur du coefficient de décroissance y correspondante.

Pour #1.2 (cas Ni/Si), nous extrayons un coefficient de décroissance y = 0.30. Pour les
cas Ni/Au/Si, nous avons y = 0.45 pour #1.6 (couche d’or pulvérisée) et = 0.40 pour
#1.3 (couche d’or évaporé), il s’agit des valeurs sur un seul point de mesure. Travaillant
avec des échantillons de méme épaisseur, le calcul de I'atténuation n’est pas indispen-
sable pour une comparaison des coefficients de décroissance. Nous retrouvons bien les
prédictions des différences au niveau des valeurs du coefficient de décroissance.

Le méme travail est répété sur les 50 points mesurés sur chaque échantillon de la
série #1. Nous faisons une moyenne du coefficient de décroissance extrait avec une
incertitude donnée par son écart type. Le tableau [3.5|regroupe ces résultats.

Couche Au Résultats Acoustiques
Echantillons Dépot Ep.(nm) Nature Ep.(nm) Coeff. Déc.y
#1.1 - - Ni 206.1 0.31+0.04
#1.2 - - Ni 184.0  0.38+0.05
#1.3 Evap.  20.5 Ni 202.2  0.42+0.07
#1.4 Evap. 221 Ni 207.4 0.46 +0.07
#1.5 Evap. 24.5 Ni 204.6 0.48 +0.05
#1.6 Pulvé.  24.3 Ni 206.4  0.52+0.06
#1.7 Evap.  23.2 NiCr  205.2 0.55+0.06
#1.8 Evap. 247 NiCr  204.0 0.56 +0.06

TaBLEAU 3.5 — Résultats des mesures acoustiques pour la série étudiée au test au scotch (50 pts/échan-
tillon).

Nous retrouvons dans un premier temps des résultats qui vont dans le sens des
prédictions par rapport au type de couche et de dépot utilisés. Les cas sans or montrent
les valeurs de coefficients les plus faibles (bonne adhérence) et le cas d’alliage de nickel
sur or évaporé ont les valeurs les plus élevées (mauvaise adhérence). Nous avons une
premiere démonstration de la sensibilité de la méthode aux altérations de I’ladhé-
rence dans des couches tres similaires.

Nous utiliserons cette série d’échantillons pour des mesures au test au scotch, permet-
tant d’obtenir une confrontation.

Qualification de I’adhésion par méthode binaire

Nous poursuivons par des mesures qualitatives de I’adhésion sur la premiere série
d’échantillons. Ces mesures sont faites par test au scotch et sont celles qui demandent
le moins de préparation. Quatre bandes adhésives a force d’arrachement différentes
sont utilisées. Nous avons les scotchs 1 et 2, équivalents a des scotchs de bureau, ils
ont une force d’arrachement inférieur a 2 N/cm. Les scotchs 3 et 4 sont beaucoup plus
résistants, avec une force d’arrachement supérieur a 5 N/cm. Les résultats des mesures
acoustiques ont démontré une graduation importante du coefficient de décroissance,
illustrée sur la figure Chaque échantillon est donc étudié au test au scotch afin de
corréler les arrachements de couche a ces résultats.
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83 0.3 l 1 Ficure 3.3 — Résultats des mesures acoustiques
pour la premiére série d’échantillons : une gradua-

#1.1 #1.2 #1.3 #1.4 #1.5 #1.6 #1.7 #1.8  tion importante de la moyenne des coefficient de
Echantillons décroissance est observée.

Pour les mesures par test au scotch, nous recouvrons une partie de la surface de
chaque échantillon par un morceau de la bande adhésive. Cette bande est maintenue
collée a la surface pendant 60 s avant d’étre retirée, en suivant un angle de 90 °, le tout
sans déplacer ’échantillon. Un pourcentage d’arrachement est déduit par la quantité de
couche arrachée en fonction de celle étudiée [79]]. Cette valeur est ensuite comparée a la
moyenne des coefficients de décroissance pour chaque couche.
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La figure[3.4/donne la corrélation des huit échantillons avec les résultats des mesures
pour chaque bande adhésive utilisée. Une corrélation parfaite est obtenue entre les
valeurs acoustiques et les arrachements par test au scotch. Les échantillons suspectés
d’avoir une adhérence parmi les plus faibles, due a une grande réflexion de 'onde
acoustique au niveau de l'interface, sont entierement arrachés par les bandes adhésives
a tres faible force d’arrachement. Une grande valeur du coefficient de décroissance
associée a un pourcentage important d’arrachement de la couche est une confirmation
d’une mauvaise adhésion a l'interface, provoquant une réflexion importante de 1’énergie
acoustique. Inversement, les cas a faible valeur de coefficients de décroissance extraits
ont eu une tres grande résistance au test au scotch, y compris avec ceux dotés d’une
importante force d’arrachement. Pour le cas de #1.1 (Ni/Si) aucun arrachement de
la couche ne fut possible. La faible valeur de ¥ montre une réflexion acoustique a
I'interface moins importante. La bonne adhésion donne un meilleur transfert de 'onde
acoustique vers le substrat.
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Dans le cas d’un arrachement de la couche, il est intéressant d’étudier quelle couche
se retrouve sur le scotch et ce qu’il reste sur I’échantillon. Nous avons pris la bande
adhésive qui a arraché une partie de la couche de #1.2 (Ni/Si) et nous l’avons faite
passer sous le spot laser pour tenter des mesurer des échos dans la partie de la couche
mince arrachée. Nous avons réussi a obtenir un signal que I'on compare a un deuxiéme,
mesuré sur la couche alors qu’elle était encore accrochée au substrat. La comparaison
est montrée sur la figure

300 . .
©
3200—
m —
E 100 Mesuré sur échantillon
o
€
< ol |
Mesuré sur bande adhésive
0 50 100 150 200
Temps (ps)
(1) (2)

Ficure 3.5 — (1) Deux signaux mesurés sur la couche mince (Nickel) étant restée sur le substrat (Silicium)
ou sur la bande adhésive. (2) Photo montrant 1’échantillon (Ni/Si) aprés arrachement de la couche mince
par test au scotch.

On retrouve bien la signature du Ni a nos conditions de longueur d’onde. On note
également des séries similaires d’échos, démontrant un arrachement complet de la
couche. On remarque la plus faible décroissance des échos sur scotch comme attendu,
la couche de Ni étant pour ainsi dire suspendu sur le scotch. Enfin on remarque un
léger décalage du temps de vol (surtout visible sur le troisieme écho). La couche de Ni
arrachée semble plus épaisse que celle d’origine ce qui est inattendu. Entre le signal
mesuré sur la bande adhésive et celui mesuré sur 1’échantillon, il y a une différence de
temps de vol de 2,6 ps (soit 8§ nm d’épaisseur de Ni). Cela pourrait étre la cause d’'un
manque d’homogénéité dans I’épaisseur de la couche.

Nous avons une premiere confirmation de la sensibilité du coefficient de décroissance
aux variation de ’adhésion. Nous pouvons désormais passer aux mesures quantitatives
sur des échantillons avec des caractéristiques similaires.

3.1.3 Corrélation des mesures APiC et force centrifuge

Dans cette partie nous travaillons avec un groupe d’échantillons qui a été envoyé
au[CNES| pour des mesures par centrifugeuse. La force centrifuge appliquée pour un
arrachement de la couche peut étre tres élevée. Les mesures par centrifugeuse nécessite
de coller des masselottes directement sur la couche mince. N’ayant pas d’expérience
sur I'incidence de ce collage sur I’'adhésion entre le substrat et des couches tres minces
(200 et 400 nm), nous avons réalisés des échantillons avec des couches plus épaisses
(environ 1 pm), pour étudier ce parametre. Nous avons réalisé deux séries : la premiere
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avec des couches de nickel d’une épaisseur de 200 et 400 nm, la deuxieme avec des
couches proches du micrometre. Ces deux séries seront mesurées acoustiquement, puis
envoyées au [CNES| pour des mesures par centrifugeuse, en suivant le méme protocole
pour chaque échantillon. Afin de pouvoir faire une comparaison entre des couches de
différente épaisseur, l'atténuation acoustique doit étre prise en compte. Nous allons
donc commencer par détailler I’exploitation des résultats acoustiques avant de montrer
le protocole des mesures par centrifugeuse. Nous finirons alors par la corrélation des
deux résultats.

Mesures acoustiques sur différentes épaisseurs : série centrifugeuse (#2)

Dans un premier temps, nous étudions les deux séries d’échantillons par méthode
non destructive. Nous allons extraire le coefficient de décroissance y pour chaque cas et
obtenir le coefficient de réflexion r en tenant compte de ’atténuation acoustique.

1- Mesures acoustiques pour 200 et 400 nm d’épaisseur

La premiere série est composée d’échantillons ayant une épaisseur de 200 nm ou de
400 nm. Pour les 200 nm, quatre échos peuvent étre détectés sur une plage de 350 ps.
Pour les 400 nm, seulement trois échos sont vus sur 500 ps

8004 200nm —— NiCr/Au/Si : évap. 800 400 nm  ——NiCr/Au/Si : évap.

—— NiCr/Au/Si : pulvé. ) —— NiCr/Au/Si : pulvé. ]
—— NiCr/Si 1 = —— NiCr/Si

© 2

3 g 4

2 400 é 400

ey P\ o]

< v

0 100 200 300 0 100 200 300 400 500
Temps (ps) Temps (ps)

(a) (b)

Ficure 3.6 — Signaux acoustiques mesurés pour la série alliage de nickel avec ou sans couche d’or
supplémentaire a différentes épaisseurs : (a) Signaux pour une épaisseur d’alliage de nickel de 200 nm (b)
signaux pour une épaisseur d’alliage de nickel de 400 nm.

La figure illustre les mesures acoustiques pour les échantillons a 200 nm et
400 nm. Nous sommes alors amenés, pour la premiere fois, a comparer des échantillons
de différentes épaisseurs. Des lors, il ne suffit plus de regarder le coefficient de décrois-
sance brut () pour obtenir une bonne estimation de la réflexion de 'onde acoustique
a l'interface. Une importante perte d’énergie acoustique a lieu par effet d’atténuation,
plus la couche est épaisse, plus I’énergie se perd par ce mécanisme. De ce fait, pour une
méme qualité d’interface, le coefficient de décroissance extrait aura une valeur plus
faible pour les grandes épaisseurs.

Nous avons deux exemples d’une série d’échantillons avec une couche d’épaisseur
différente. Pour les signaux montrés sur la figure 3.6 (a) nous mesurons un temps de vol
qui vaut : t,,; = 71.1 ps, ce qui équivaut a une épaisseur de NiCr de 213,3 nm, et une
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épaisseur de la couche d’or de 19,8 nm. Pour la figure (b), nous avons des signaux avec
un premier écho centrée a : t,,; = 142.1 ps, soit pour une couche d’épaisseur : 426,3 nm
(avec une couche d’or a 26,6 nm). L’épaisseur a donc été doublée, I’atténuation est donc
beaucoup plus forte.

Sil'on extrait le coefficient de décroissance y des deux échantillons NiCr/Si, nous avons
une valeur de 0.30 pour une épaisseur de 213,3nm, et de 0.24 pour 426 nm. Afin de
pouvoir comparer ces deux valeurs, nous devons faire des calculs par simulation, qui
vont alors permettre une quantification de l'atténuation acoustique dans l’alliage de
nickel.

0.01- — NiCr/Si: 200 nm — NiCr/Si : 400 nm
< — Simulation 1 S 0.014 — Simulation 1
> 2
(0]
ko) B (0] _
=] °
= 2
[oF =
£ 1 2 _
< 0.007 < 0.00- W
0 50 100 150 200 250 300 0 100 200 300 400
Temps (ps) Temps (ps)
(a) (b)

Ficure 3.7 — Simulations des mesures acoustiques sur des alliages de nickel a différentes épaisseurs : (a)
Signal et simulation pour une épaisseur d’alliage de nickel de 200 nm (b) signal et simulation pour une
épaisseur d’alliage de nickel de 400 nm.

Les deux simulations réalisées pour chaque signal sont tracées sur la figure Les

parametres optiques et acoustiques utilisés pour ces calculs sont donnés sur I'annexe [A]
Dans 'un et 'autre cas, un trés bon accord est obtenu avec une valeur de ’atténuation a :
a =6x1073ps?nm™!. La fréquence acoustique est également calculée, on considére qu’il
s’agit du pic du spectre de fréquence afin d’obtenir w. Nous considérons ces valeurs
comme spécifiques a la couche d’alliage de nickel, cela nous permet de calculer le
coefficient de réflexion pour tous les points mesurés sans devoir faire une simulation
sur chaque signal. On finit par faire ’extraction du coefficient de réflexion acoustique
grace a I’équation Nous retrouvons une valeur de |r| = 0.44 pour le signal montré
en (a) et |[r] = 0.42 pour celui en (b). Ce sont des résultats proches des valeurs théo-
riques (voir tableau [2.6). Les deux couches minces semblent avoir une bonne adhésion
a l'interface.
Il est d’autant plus intéressant de faire les mémes calculs afin de comparer deux points
a faible adhésion. Si l'on extrait les valeurs brutes des deux signaux bleus tracés sur la
figure [3.6] nous avons y = 0.42 pour une épaisseur a 213,3nm et y = 0.38 pour 426 nm.
Apres prise en compte de l'atténuation, nous avons : |r| = 0.58 pour le premier cas et
|| = 0.66, pour le deuxiéme. Clairement la couche de 426 nm, avec de l'or pulvérisé, est
moins adhérente.
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2- Mesures acoustiques pour 800 et 1000 nm d’épaisseur

Pour la suite des mesures acoustiques, nous travaillerons avec des épaisseurs proches
du micrometre. La forte atténuation dans le métal permet seulement de mesurer deux
échos. L'extraction du coefficient de décroissance reste possible mais est moins précise.

0.08

I I' H I 006 T T T T
—— NiCr/Si : 800 nm - —
_ 300 nm —— NICI/AU/Si - puivé. || 1000 nm :E;g[ﬁf\h}gﬁo&';\,’g
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Ficure 3.8 — Signaux acoustiques mesurés pour la série alliage de nickel avec ou sans couche d’or
supplémentaire a différentes épaisseurs. (a) Signaux pour une épaisseur d’alliage de nickel de 800 nm :
#2.15 et #2.17. (b) Signaux pour une épaisseur d’alliage de nickel de 1000 nm : #2.16 et #2.18.

La figure|3.8/donne un signal pour chaque échantillon mesuré.
Pour une comparaison de la qualité d’adhésion entre les quatre échantillons (décrit dans
le tableau[3.3)), le calcul du coefficient de réflexion acoustique est nécessaire. Les calculs
sont identiques au cas précédent, car grace aux simulations, nous avons l’atténuation
acoustique ainsi qu'une estimation du pic de fréquence pour une telle épaisseur.
Particularité des simulations : il a fallu modifier la génération acoustique dans le NiCr
pour reproduire les signaux mesurés (émission acoustique plus basse fréquence dans
les couches épaisses). Pour les signaux montrés figure (a), nous avons |r| = 0.46
pour NiCr/Si et |r| = 0.74 pour NiCr/Au/Si. Le premier cas a une valeur proche de la
théorie, ce qui est représentatif d’'une bonne adhésion. Pour le cas avec or ajoute, le
contraste avec la valeur théorique est de 68 %, ce qui indique une couche proche de la
délamination. Pour les signaux en (b) nous avons |r| = 0.54 pour NiCr/Si et |r| = 0.60
pour NiCr/Au/Si. Ces valeurs sont supérieures a la théorie. Nous retrouvons un signe
d’une bonne adhésion légerement affaibli en ces points mesurés.
Ce procédé est suivi pour chaque point mesuré. La comparaison de ’adhérence pour
tous les échantillons devient possible.

3- Résultats

Apres calcul de l'atténuation et du pic de fréquence correspondant a chaque épais-
seur, nous mesurons, une nouvelle fois, une cinquantaine de points sur chaque échan-
tillon et nous calculons le coefficient de réflexion a partir des coefficients de décroissance
extraits. Les séries sont séparées en deux tableaux. Le tableau [3.6) montre la moyenne
des coefficients de réflexion pour les épaisseurs faibles. Les résultats acoustiques de la
deuxiéme série sont répertoriés sur le tableau
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Couche Au Résultats Acoustiques
Echantillons Dépdt Ep. (nm) Nature Ep.(nm) Coeff. Réf. r
#2.1 - - NiCr 203.4 0.45+0.05
#2.2 - - NiCr 413.3 0.40+0.07
#2.3 - - Ni 191.0 0.40+0.01
#2.4 - - Ni 176.3 0.43+0.05
#2.5 - - NiCr 389.2 0.43+0.13
#2.6 - - Ni 180.3 0.48 +£0.04
#2.7 Pulvé. 13.9 NiCr 414.0 0.53+0.10
#2.8 Pulvé. 18.2 NiCr 398.3 0.55+0.08
#2.9 Pulvé. 19.5 Ni 207.0 0.52+0.09
#2.10 Pulvé. 24.7 Ni 191.0 0.58+£0.05
#2.11 Pulvé. 25.1 NiCr 203.4 0.66+0.06
#2.12 Evap. 20.5 NiCr 203.4 0.82+0.06
#2.13 Evap. 18.5 NiCr  414.0  0.85+0.10
#2.14 Evap.  21.3 NiCr 3983  0.86+0.10
TaBLEAU 3.6 — Echantillons a faible épaisseur pour des mesures par méthode centrifugeuse (50 pts /
échantillon).
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Echantillons

pour la série #2 mesuré par centrifugeuse. Echan-
tillons a 200 et 400 nm d’épaisseur.

Nous observons pour les échantillons de faible épaisseur de la série #2, des cas pour
lesquels la valeur moyenne de r est proche de la valeur théorique (|r| = 0.44) ce qui peut
étre un signe de bonne adhérence. Les trois échantillons de NiCr sur or évaporé, ou 'on
retrouve des coefficients tres élevés, démontrent la possibilité d’un arrachement des

couches imminent.

De méme pour les échantillons a épaisseur proche du micrometre, les valeurs moyennes
de r tournent autour de 0.46, pour une interface NiCr/Si, ou 0.55 pour une interface
Au/Si. Ces valeurs restent proches des valeurs théoriques selon les interfaces étudiées
(voir tableau et sont une indication d’une bonne adhésion. L’hypothese d’une forte
épaisseur sur une fine couche d’or provoquant une délamination ne semble pas étre

concluante.
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Couche Au Résultats Acoustiques
Echantillons Dépdt Ep.(nm) Nature Ep.(nm) Coeff. Réf. r
#2.15 - - NiCr 736.2 0.45+0.04
#2.16 - - NiCr 910.4 0.46 +£0.07
#2.17 Pulvé. 15.0 NiCr 806.4 0.56£0.06
#2.18 Pulvé. 15.0 NiCr 895.0 0.54+0.05

TaBLEAU 3.7 — Deuxieme série d’échantillons avec une grande épaisseur pour des mesures par méthode
centrifugeuse (50 pts / échantillon).
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. : : : Ficure 3.10 — Résultats des mesures acoustiques
#2.15 #2.16 #2.17 #2.18 pour la série mesuré par centrifugeuse. Echan-
Echantillons tillons a 800 et 1000 nm d’épaisseur.

Une premiére estimation de la qualité de I'adhérence a été faite grace aux mesures
acoustiques, et aux valeurs des coefficients de réflexion extraits. Afin d’atteindre notre
objectif d’une quantification de I’énergie d’adhésion, chaque résultat doit étre confronté
a des mesures destructives. Larrachement de la couche donnera une confirmation quant
aux estimations de la qualité de 'adhérence. Ces deux séries sont alors étudiées par la
méthode centrifugeuse. Nous essaierons de comprendre les conséquences physiques
ou chimiques de I’larrachement de chaque couche mince par l'application d’une force
centrifuge. Une corrélation entre le coefficient de réflexion acoustique et cette force
donnée pourra étre faite.

Mesures de la force d’arrachement par centrifugeuse

Contrairement au test au scotch, les mesures par centrifugeuse sont beaucoup plus
délicates a mettre en place. Elles sont réalisées au Laboratoire d’Expertise (LE) au
Les mesures d’adhérence sont effectuées au moyen du systeme par centrifugeuse
LUMiFrac®.

1- Préparation et protocoles des mesures

La description de cet essai est précisée au paragraphe Pour permettre la com-
paraison des mesures, nous avons appliqué le méme protocole a tous les échantillons.
Pour le collage, nous avons utilisé la colle DELO. L'épaisseur de colle est ajustée en
insérant des billes d’alumine de diametre 100 um. La colle est ensuite polymérisée a
I’'ambiante pour une durée de 7 jours avant de réaliser les essais. Les plots peuvent
ensuite étre attachés aux masselottes utilisées pour les essais. Tous les échantillons ont
été collés préalablement a une plaque d’aluminium afin de renforcer le substrat en
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silicium et ainsi éviter sa rupture prématurée.

FiGure 3.11 - Préparation des échantillons aux mesures centrifuges. La colle doit sécher au minimum 8 h
avant de manier la piéce et une attente de 7 jours est nécessaire avant de réaliser I'expérience.

2- Mesures

Les échantillons, préts aux essais, sont placés de maniére équilibrée dans les diffé-
rentes cellules d’essai de la centrifugeuse. Huit échantillons peuvent étre mesurés lors
d’un méme essai. Les parametres de I’essai sont définis via le logiciel de I'ordinateur.
Nous avons déterminé les parametres pour obtenir une augmentation linéaire de la
force de 10 N/s et les essais sont réglées pour une durée de 8 min maximale.
L’interface a tester est a un rayon r de 62,8 mm, et les masselottes retenues ont une
masse de 37,04 g. Ces valeurs seront nécessaires pour le calcul de la force d’arrachement
a partir de la vitesse de rotation de rupture obtenue grace aux essais.
Le rotor tourne a une vitesse croissante associée a la force centrifuge appliquée sur les
couches minces (voir figure [2.2). L'instant t de I'arrachement de la couche du substrat
est détecté par les capteurs de la cellule d’essai sur laquelle la masselotte vient frapper.
La vitesse de rotation a cet instant est enregistrée par l'ordinateur, la force nécessaire
pour l'arrachement de la couche est alors calculée, grace a la formule suivante :

2
PC:(“’“g—;”) X T X (3.1)

avec m la valeur de la masse et r le rayon de la position de l'interface dans la centrifu-
geuse. La vitesse w,,; est donnée en tour par minute.
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(a) Aper¢u du montage dans le systéme (b) Arrachement de la couche apres essai.
avant essai

Ficure 3.12 - Photos du montage avant et apres essais.

Ces mesures doivent étre complétées par une observation du faciés de rupture afin
de vérifier I'interface ou la décohésion s’est produite.
Sur la figure sont illustrés les différents cas de rupture obtenus. La validité de
’essai ne peut étre prononcée qu’apres cette analyse.

Plot Plot Plot
Colle Colle Colle

= Rupture a l'interface . Rupture partielle * Rupture du substrat * Rupture colle

Calcul force d’arrachement Aucun calcul de force d’arrachement valable
(a) (b)

Ficure 3.13 — Différents types de rupture lors des essais centrifuges. (a) Cas de rupture donnant une force
centrifuge cohérente (b) cas de rupture ou la force obtenue ne correspond pas a I’'adhésion a I'interface.

3- Résultats des mesures centrifuges sur les faibles épaisseurs

La majorité des échantillons ont subi une rupture au niveau d’une interface. Les
échantillons de #2.1 a #2.14 ont tous été envoyés au et ont été testés dans la
meéme session et suivant le méme protocole. Les résultats de ces essais sont présentés
dans le tableau Les vitesses de rotations indiquées correspondent a la vitesse a
I'instant de la rupture. La majorité des échantillons ont subi une rupture au niveau
d’une interface entre substrat et couche mince ou dans I’empilement. Ces résultats sont
donc exploitables, nous pouvons calculer les forces d’arrachement correspondantes et
les confronter aux valeurs des coefficients de réflexion.
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Couche Au  Résultats Acoustiques Résultats Centrifuge
. , .. Ep. Ep. , Wrot Type
Ech. Dépot (ml;) (nrl:r)1) Coeff. Réf. r (rpm) F.(N) rugtlzlre
#2.1 - - 203 0.45+0.05 5157 650 NiCr/Si
#2.2 - - 413 0.40+0.07 5936 861 NiCr/Si
#2.3 - - 191 0.40+0.01 4069 404 NiCr/Si
#2.4 - - 176 0.43+£0.05 6471 1023 NiCr/Si
#2.5 - - 389 0.43+0.13 3425 286 NiCr/Si
#2.6 - - 180 0.48 +£0.04 5176 649 NiCr/Si
#2.7 Pulvé. 14 414 0.53+0.10 1894 87 Au/Si
#2.8 Pulvé. 18 398 0.55+0.08 3892 370 Au/Si
#2.9 Pulve. 19 207 0.52+0.09 3020 222 Au/Si
#2.10 Pulvée. 24 191 0.58+£0.05 4160 422 Au/Si
#2.11 Pulvé. 25 203 0.66+0.06 2453 147 Au/Si
#2.12 Evap. 20 203 0.82+0.06 7267 1290 Substrat
#2.13 Evap. 18 414 0.85+0.10 - - Colle
#2.14 Evap. 21 398 0.86+0.10 5797 821 Partielle

TaBLeau 3.8 — Résultats des mesures par centrifugation sur les échantillons a faible épaisseur. Les
échantillons #2.12 et #2.13 ont subi des ruptures au niveau du substrat et de la colle, la valeur de la force
centrifuge obtenue n’est donc pas représentative de leur adhésion couche/substrat.

Par rapport au principe de cet essai, nous considérons que la rupture se produit au
niveau de l'interface supposée la plus faible : pour les échantillons #2.1 a #2.6 rupture
a l'interface Ni(ou NiCr)/Si, et pour #2.7 a #2.11 interface Au/Si.

Pour les échantillons #2.1 a #2.6 les résultats sont tres dispersés. C’est moins le cas pour
les échantillons avec la couche d’or obtenue par pulvérisation. Par contre les résultats
des échantillons avec une couche d’or obtenue par évaporation sont plus surprenants.
Hormis I’échantillon #2.13 qui n’est pas a prendre en compte car il s’agit probablement
d’un mauvais collage au plot, les deux autres, #2.12 et #2.14, présentent des forces
tres élevées respectivement 1290 N et 821 N alors que les résultats des tests au scotch
révélaient des arrachements tres faciles.

Ces résultats contradictoires doivent étre analysés afin de comprendre la raison d’un
tel phénomene physique, incohérent avec les mesures acoustiques et scotch. Les autres
échantillons feront 'objet d’une corrélation entre les cas acoustiques et mécaniques.

4- Discussion des résultats NiCr sur or évaporation

Pour les deux échantillons #2.12 et #2.14, les forces d’arrachement sont trés élevées
et en contradiction avec les résultats obtenus avec le test au scotch et les mesures acous-
tiques. Le collage sur une couche mince peut-étre intrusif et donc affecter l'interface
entre la couche et son substrat. Une faible épaisseur de la couche mince peut aussi
favoriser cette interaction. Pour tenter d’apporter des éléments de compréhension, nous
avons observé et analysé les faciés de rupture et aussi réalisé des micro-sections sur
les assemblages plot/colle/couche mince/substrat. Apres les essais, des études sont
menés a la binoculaire UV pour mieux distinguer la rupture a l'interface, ainsi qu'une
éventuelle interaction de la colle avec la couche (la lumiere UV permet de retrouver
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la présence de la colle). La figure montre une photo de I’échantillon #2.12 apres
rupture et la figure montre le cas de #2.12 étudié a la binoculaire UV.

FiGcure 3.14 — Photo échantillon
#2.12 (NiCr/Au(Evap.)/Si)
apres mesure par centrifugeuse.
La rupture s’est produite au ni-
veau du substrat.

(1)

Zone 2

= Zone 1

(a) (b)

FiGURE 3.15 — Etude au binoculaire UV de #2.12 (NiCr/Au/Si) avec une rupture au niveau du substrat.
(a) Images de la zone et couche arrachées. (1) image au niveau du plot. (2) image de la rupture dans
I’échantillon (b) Images UV des parties arrachées, le bleu fluorescent correspondrait a la colle. Les mémes
zones qu'en (a) sont représentées.

Ces observations montrent coté substrat que la couche déposée est toujours présente
sur le silicium (zone 1) et, coté plot, la présence de la colle. Ce qui correspond a une rup-
ture adhésive entre la colle et le dépot pour cette zone. Pour le reste de ’échantillon, la
rupture s’est produite au niveau du collage entre le substrat et la plaque en aluminium
avec un arrachement d’une partie du substrat (zone 2). Les analyses par binoculaire UV
confirment les interfaces avec la présence de colle qui fluoresce. Pour cet échantillon,
on ne peut pas associer la force d’arrachement a la tenue du dépot.

Le facies de rupture de #2.14 (figure montre la présence de traitement sur le plot.
L'essai a permis d’arracher partiellement les couches de Ni et Au.
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Ficure 3.16 — Photo échantillon
L. #2.14 (NiCr/Au(Evap.)/Si)
: ‘ aprés mesure par centrifugeuse.

(1M

(b)

FiGURE 3.17 — Etude au binoculaire UV de #2.14 (NiCr/Au/Si) arraché par mesure par centrifuge. (a)
Images de la zone et couche arrachées. (1) correspond a la partie étant restée accrochée au plot. (2) est
la zone arrachée au niveau de I’échantillon (b) Images UV des parties arrachées, le bleu fluorescent
correspondrait a la colle. Les mémes zones qu’en (a) sont représentées.

L’analyse faite par binoculaire sur #2.14 est montrée sur la figure Les ob-
servations a la binoculaire du facies de rupture coté plot et coté substrat compleétent
I'observation optique précédente et montrent que la rupture s’est produite partiellement
a I'interface Au/Si et pour le reste dans le joint de colle.

Pour compléter ces analyses nous avons réalisé une micro-section sur un échantillon
afin de vérifier s’il pouvait y avoir diffusion de la colle au travers la couche mince. Les
images sont montrées sur la figure
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Ficure 3.18 — Micro section d’un des échantillons étudié par méthode centrifugeuse. Une infiltration de
la colle utilisée au niveau de l'interface couche/substrat n’est pas détecté.

L'observation de la micro-section d’un plot collé sur la couche mince montre que
la couche est délaminée. Il est possible que ce soit la préparation qui ait provoqué ce
délaminage ce qui confirme aussi la faiblesse de cette adhérence. Par contre, les profils
de composition ne montrent pas la présence de colle au-dela de la couche. Le taux de
carbone diminue dans la couche et les résidus présents entre le dépot et le substrat
doivent étre des résidus de polissage. Ces analyses ne permettent pas de conclure sur
les interactions de la colle et de la couche mince. Aux résolutions de ces analyses, nous
n’avons pas pu mettre en évidence une diffusion de la colle dans le traitement. Cette
piste reste cependant possible. Le collage peut avoir d’autres interactions avec la couche
mince comme la génération de contraintes.

Malgré ces différentes études, nous ne pouvons pas donner la raison précise du com-
portement démontré par les échantillons #2.12 a #2.14. Mais étant donné les types
de ruptures obtenus (rupture du substrat ou rupture de la colle), nous savons que les
forces centrifuges données sur le tableau [3.8 ne sont pas représentatives de I’adhésion a
I’interface couche / substrat. Par conséquent, il n’est pas nécessaire de faire une com-
paraison avec les résultats acoustiques. Dorénavant, seuls les échantillons sans couche
d’or et avec une couche d’or pulvérisé seront étudiés.

Nous poursuivons avec les résultats des mesures par centrifugeuse sur des couches a
grande épaisseur.

5- Résultats des mesures par centrifugation pour des grandes épaisseurs

La série d’échantillons a grande épaisseur a été envoyée au quelques mois
apres la premiere. Les quatre échantillons ont été étudiés par centrifugeuse. Les mémes
protocoles que pour la précédente session sont suivis : la colle est identique, ainsi que
la dose utilisée. La masselotte est également la méme, et le temps de réticulation n’a
pas non plus été modifié. Les vitesses de rotation a I'instant de rupture sont a nouveau
mesurées.
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Couche Au  Résultats Acoustiques Résultats Centrifuge
. A Ep. Ep. , Wyot Type
Ech. Dépot (nrli)l) (ml;) Coeff. Réf. r (rpm) F.(N) rugtlzlre
#2.15 - - 736 0.45+0.04 4747 575 Partielle
#2.16 - - 910 0.46 +0.07 5382 739 Partielle
#2.17 Pulvé. 15 806 0.56+0.06 2314 137 Au/Si
#2.18 Pulve. 15 895 0.54+0.05 2750 193 Au/Si

TaBLEAU 3.9 — Résultats des mesures par centrifugation pour la deuxiéme série : couches a fortes
épaisseurs.

Les valeurs des forces centrifuges sont données sur le tableau 3.9} ainsi que le type
de rupture des quatre couches. Pour les échantillons #2.17 et #2.18, qui sont les cas
avec la couche d’or ajoutée, les ruptures ont lieu au niveau de 'interface Au/Si comme
attendu. Les cas de #2.15 et #2.16 sont légerement plus complexes. Une rupture au
niveau du substrat s’est produite en méme temps que I’arrachement de la couche.

(a) (b)

Ficure 3.19 — Types des ruptures de la couche apres les essais avec la centrifugeuse sur des grandes
épaisseurs. (a) Rupture du substrat de deux échantillons NiCr/Si. (1) Photo des échantillons apres essai
centrifugeuse, le point d’arrachement au niveau du substrat peut étre repéré. (2) Schéma représentatif de
la rupture obtenue. (b) arrachement de la couche pour les échantillons NiCr/Au/Si. (1) Photo apres essai
centrifuge, arrachement parfait a I'interface Au/Si. (2) Schéma de la rupture obtenue.

La figure [3.19|représente les deux cas de rupture obtenus pour cette étude. Le cas
le plus intéressant est celui exposé sur la figure (a), donnant la rupture des deux
échantillons NiCr/Si. Une partie du substrat s’est cassée au moment de l’arrachement de
la couche. Nous ignorons si la rupture s’est produite au niveau du substrat en premier,
provoquant un arrachement prématuré de la couche. Une force centrifuge est tout de
méme prise en compte. Mais si le point fragile est au niveau du substrat, la mesure de
I'adhérence a I'interface NiCr/Si est moins fiable.
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Corrélation coefficient de réflexion acoustique avec force centrifuge

Apres les mesures par méthode et par centrifugeuse sur chaque échantillon
des deux lots envoyés au nous retenons un total de quinze résultats dont nous
pouvons exploiter les valeurs, afin d’obtenir une confrontation entre mesure acoustique
et mesure destructive (les résultats avec la couche d’or évaporée ne seront pas pris en
compte a cause de leur manque de fiabilité). Pour rappel, plus I’'adhésion d’une couche
est faible et plus le coefficient de réflexion se doit d’étre élevé et la force centrifuge de
rupture doit étre faible. Nous cherchons alors a obtenir une tendance décroissante entre
les valeurs.

Nous commengons par tenter une corrélation entre la moyenne du coefficient de ré-
flexion r et la force centrifuge de rupture F. mesurée sur chaque échantillon (voir
tableaux [3.8]et[3.9). Cette premiére corrélation est tracée sur la figure [3.20]

1200 - . . T , . y . , 1200
_ . e | ® NCIS
= 1000 —®— @ NiCr/Au/Si: pulvé.| | 1000
~ )} #2.2
() —a—
g’ 800 - #2.16 800
= 1 #21 #26 T
§ 600—- —m— 600
g 400+ K1 s 400 Ficure 3.20 — Corrélation entre la moyenne
5 1 iy #28 du coefficient de réflexion r et la force cen-
L 200+ —— e, 1200  trifuge F. sur les échantillons NiCr/Si et
1 a2l NiCr/Au/Si a différentes épaisseurs. Série
0= ' 0 #2:de #2.1 a #2.18 (sauf de #2.12 a #2.14).

03 04 05 06 07 08

. . X Les barres d’erreurs acoustiques représentent
Coefficient de réflexion (moy.)

I’écart-type.

Par cette premiere corrélation, il nous est difficile d’estimer une loi physique sur le

comportement de la force de rupture de la couche par rapport a la valeur du coefficient
de réflexion acoustique extraite. Nous identifions un premier modele de cette loi en sé-
parant les cas NiCr/Si et NiCr/Au/Si. Nous voyons que, pour les valeurs de la moyenne
de r inférieurs a 0.50, une force supérieure a 500 N est requise. Nous retrouvons tout
de méme deux exceptions dans #2.3 et #2.5, tous deux des NiCr/Si a 200 et 400 nm.
Pour ces deux cas, une faible force a été suffisante pour obtenir un arrachement de
leur couche, malgré la bonne qualité de 'adhésion estimée par méthode Nous
pensons que la raison d’une telle contradiction doit se retrouver ailleurs que dans la
simple moyenne du coefficient de réflexion, et qu'un approfondissement des résultats
acoustiques est nécessaire pour mieux comprendre ce comportement.
Nous avons I’habitude de prendre la moyenne des coefficients de réflexion sur une zone
mesurée comme un indicateur de la qualité de I'adhésion. Nous voulons explorer un
autre critére pour une interprétation de la qualité de 'adhérence. Parfois, il est possible
qu’une petite portion de la zone mesurée régisse le comportement de I’adhésion de
la couche, particulierement si elle est testée par arrachement. Pour le cas de la cen-
trifugeuse, la force trés importante appliquée sur la couche nous pousse a formuler
cette hypothese. Nous tentons une nouvelle corrélation avec la force centrifuge mais, en
utilisant la valeur de r la plus élevée extraite de chaque mesure.
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La figure[3.21)montre la nouvelle corrélation entre la force centrifuge et la valeur
maximale du coefficient de réflexion r. La tendance recherchée est beaucoup plus claire.
La décroissance de la valeur de la force centrifuge par rapport a la croissance du coeffi-
cient de réflexion est beaucoup plus visible. La méme séparation entre les cas NiCr/Si et
NiCr/Au/Si est présente. De plus, avec sa grande valeur maximale, #2.5 s’aligne avec les
cas NiCr/Au/Si. La présence d’un point aussi fragile en adhérence confirme la nécessité
d’une faible force pour obtenir une rupture entre la couche et le substrat. Nous n’avons
malheureusement pas d’explication pour #2.3, qui, trés homogene acoustiquement,
continue a donner des faibles valeurs de r malgré la rupture a 'interface avec une force
inférieure a 500 N. Nous avons également un nouveau cas, celui de #2.8, qui semble,
contrairement a #2.3, étre associé a une force beaucoup trop élevée par rapport a sa
valeur de r. Le dernier point qui ne suit pas la tendance est #2.15, attribué a une force
trop petite pour sa valeur de r. Il s’agit du cas avec une rupture au niveau du substrat.
Si le point le plus fragile venait du substrat, cela peut créer une rupture prématurée de
la couche et confirmer la mesure d’une force inférieure a 600 N (Une valeur de 1000 N
était nécessaire pour entrer dans la tendance). Nous pensons que cette corrélation reste
I’estimation la plus juste de la qualification de I’adhérence.

Nous cherchons a expliquer physiquement le comportement de la force de rupture par
rapport a la réflexion acoustique. Pour donner une loi physique, nous ne travaillons
plus avec la réflexion de la déformation (r), mais avec celle de I’énergie acoustique (R).
Ces deux réflexions sont liées par ’équation [1.12}

La décroissance de la force montre une tendance en 1/R. Nous écrivons une loi phéno-
ménologique calculant la valeur de F :

F:me@— 1.yw1—%) (3.2)

avec les valeurs limites qui valent : F,,,, = 1132 N et R,,;, = (0.43)?, obtenues par
ajustement de la courbe théorique avec les points expérimentaux.
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La figure associe les valeurs des mesures et centrifugeuse avec la loi
phénoménologique donnée par ’équation Il y a un bon accord entre les points
expérimentaux et la courbe théorique. La plupart des cas, suivent cette décroissance
de la force centrifuge, particulierement les couches NiCr/Si, qui, a 'exception de
deux cas, se retrouvent sur la courbe rouge. Les échantillons NiCr/Au/Si semblent
avoir une décroissance légérement plus rapide, mais avec une tendance similaire. Il
ne s’agit encore que d’un rapport mathématique qui ne donne pas une explication
physique complete. En revanche, cela donne tout de méme une premiere idée de ce que
l'on peut attendre du comportement de la force centrifuge par rapport aux résultats
acoustiques. En cherchant une interprétation physique, I’équation [3.2] peut étre modifiée
afin d’introduire le coefficient de transmission de 1’énergie acoustique :

=t ) )= (R) 53

Nous retrouvons alors que I'arrachement de la couche peut étre lié a la réflexion et a la
transmission de I’énergie acoustiques.

Conclusion

Cette campagne de mesure faite en collaboration avec le a demandé une
étude approfondie sur les résultats acoustiques et mécaniques. Nous avons constaté la
nécessité de prendre en compte les valeurs maximales pour les coefficients de réflexion,
car 'arrachement de la couche peut étre prédit par 'adhérence de son point le plus
faible. La moyenne sur plusieurs points mesurés n’est pas toujours une représentation
exacte de 'adhérence.

En observant la corrélation entre les vibrations acoustiques et les arrachements mé-
caniques, nous avons identifié une tendance en 1/R dont on a cherché a extraire une
loi phénoménologique, donnant une premiere idée du comportement physique de la
couche pour les deux mesures. Nous avons trouvé une premiere équation avec des
limites qui s’accordent bien aux valeurs expérimentales. Nous trouvons un lien entre la
force centrifuge et la réflexion et transmission de I’énergie acoustique, mais nous ne
sommes toujours pas en mesure de donner une justification physique.

Afin d’approfondir ces premiers résultats, il serait nécessaire de créer plusieurs échan-
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tillons identiques en tout point et d’obtenir une reproductibilité sur les mesures par
centrifugeuse. Reproduire plusieurs fois chaque mesure pourrait apporter une confir-
mation de cette loi phénoménologique.

3.1.4 Quantification de I’adhésion par APiC et nano-indentation
Mesures acoustiques : quantification de I’adhésion (série #3)

Ces mesures acoustiques sont réalisées sur la série d’échantillons qui sera envoyée

en Autriche (montrés tableau [3.4), pour une confrontation avec des mesures d’énergie
d’adhésion.
La zone mesurée par méthode est un rectangle d’environ 1.5 x 1 cm? centré sur
chaque échantillon. Le nombre de points mesurés, par échantillon, monte a 84. Tra-
vaillant une nouvelle fois avec des échantillons de méme épaisseur, la prise en compte
de l'atténuation n’est plus indispensable.
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Ficure 3.23 — Valeurs des coefficients de décroissance mesurées pour des couches de nickel avec ou
sans or : (a) Distribution des coefficients pour les trois échantillons (b) moyenne des coefficients de
décroissance obtenue.

La figure donne la distribution des valeurs des coefficients de décroissance
extraits, ainsi que la moyenne pour chaque échantillon. La faible moyenne pour #3.1
(Ni/Si) était prédite, car il n’y a pas de couche d’or pour affaiblir 'adhésion. En revanche,
nous avons une valeur bien plus élevée pour #3.3, qui est composé d’une couche de
nickel pur sur de l'or évaporé. Nos précédentes mesures ont souvent montré le cas de
l'or pulvérisé comme étant le plus faible en adhésion. A cette prédiction s’ajoute la
distribution de #3.2 qui a un écart-type beaucoup plus grand, avec des valeurs de y
minimales autour de 0.40 et des maxima proches de 0.60. La méme distribution est
obtenue pour #3.3, mais avec des valeurs légerement décalées vers la droite. Ces deux
échantillons montrent un affaiblissement de ’adhérence tres similaire.
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Couche Au Résultats Acoustiques
Echantillons Dépdt Ep. (nm) Nature Ep.(nm) Coeff. Déc. y
#3.1 - - Ni 193.2 0.34+0.02
#3.2 Pulvé. 20.5 Ni 205.0 0.47 £0.05
#3.3 Evap. 22.0 Ni 218.4 0.51 +0.04

TaBLEAU 3.10 — Série d’échantillons pour un échange avec le laboratoire en Autriche (84 pts/ échantillons).

Le tableau regroupe les résultats acoustiques pour cette série de mesures.
Ces valeurs seront ensuite comparées a I’énergie d’adhésion mesurée sur chaque échan-
tillon par nano-indentation, et les calculs de contraintes a formation spontanée.

Mesures par nano-indentation : quantification de I’adhésion (série #3)

Cette session de mesures correspond aux études par nano-indentation associées aux
contraintes a formation spontanée.
Pour un calcul de I’énergie d’adhésion, des boucles obtenues par délaminations dues aux
contraintes, sont recherchées. Sur la série d’échantillons #3, une couche de tungstene de
400 nm est déposée afin d’appliquer des contraintes de délamination. Malheureusement,
apres un certain temps d’attente, la délamination ne s’est pas produite. Aucune boucle
ne s’étant formée spontanément, il a été décidé d’utiliser la nano-indentation pour créer
des cloques a la surface des films, permettant de faire des extractions similaires.

#31 #3.2

.:ZAOmN & 1\*&
»100r.nNM & =

FiGUure 3.24 — Images des mesures par nano-indentation sur Ni/Si et Ni/Au/Si. Différents types de
cloques sont formés (images obtenues par microscopie confocale a balayage par laser).

Pour ces mesures, une pointe d’indentation Berkovich, d’un rayon de 3 um, est
utilisée. Une force critique est appliquée sur la surface avec une valeur qui varie entre
100 et 500 mN, avec un pas de 100 mN. Deux cloques par force sont formées sur les
trois échantillons. Apres plusieurs essais, des fractures apparaissent a l’interface avec
le substrat en silicium. Chaque valeur de la force appliquée a un effet différent sur
I’adhésion, n’atteignant pas toujours l’état de rupture. Dans certains cas, comme pour
#3.3 mesuré a 400 et 500 mN, nous avons des fissures qui se propagent a la surface de
la couche. Ces effets sont généralement das a une dissipation de I’énergie, les cloques
ne permettent alors plus le calcul de I’énergie d’adhésion [91]].
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La figure présente les images des trois couches fracturées. Les cloques encadrées
sont choisies pour les calculs de I’énergie d’adhésion. Des analyses par microscope sont
faites afin de connaitre les dimensions et le type des cloques. Ici nous avons des cas
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Ficure 3.25 — Images par microscope confocal d’une des cloques étudiées sur #3.1 et #3.3. (a) Cloque de
type "pinned" formée dans #3.1 pour une force de 200 mN. (b) Cloque de type "unpinned" formée dans
#3.3 pour une force de 100 mN.

Nous affichons, sur la figure [3.25] I'image de deux cloques "pinned" et "unpinned"
obtenues par microscope. Une force a 200 mN appliquée a la surface de #3.1 donne
la cloque montrée en (a). C’est sur #3.3, avec une force a 100 mN, que nous avons la
cloque "unpinned" montrée en (b).
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Ficure 3.26 — Courbes coupes transversales donnant les dimensions de deux types de cloques étudiés. (a)
"pinned" pour #3.1. (b) "unpinned" pour #3.3.

Les figures et sont respectivement des comparaisons entre des coupes
transversales et des courbes de profondeur des charges, pour les deux types de cloques
étudiés : "pinned" et "unpinned".

A partir de ces comparaisons, nous trouvons des différences au niveau de la géométrie
des cloques : les extrémités des fissures semblent plus arrondies pour le cas "unpinned",
ainsi qu’entre les deux courbes de charges : la rupture montrée en[3.27|(a), représente
le moment nommé excursion, qui est le moment de rupture de la couche a l'interface,
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phénomeéne propre a une cloque "pinned". Pour la courbe montrée en (b), ce moment
est completement absent, confirmant qu’il s’agit bien d’un cas "unpinned".
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Ficure 3.27 — Courbes de profondeur des charges pour les deux types de cloques étudiés. (a) "pinned"
pour #3.1, le moment de rupture de la couche est enregistré a environ 850 nm de déplacement. (b)
"unpinned" pour #3.3, la courbe a une absence de rupture, confirmant qu’il s’agit bien d’une cloque
"unpinned".

Le reste des cloques est étudié afin d’obtenir chaque parametre permettant le calcul
des contraintes oy, et 04, et donc de I’énergie d’adhésion a partir de I’équation Les
résultats obtenus sont regroupés dans le tableau [3.11]:

Résultats Acoustiques Energie d’adhésion
Echantillons Moy. Coeff. y Type de Cloque NwW) Jm=2
#3.1 0.34+0.02 "pinned" 11.4+3
#3.2 0.47 +0.05 "pinned" 5.9+3.8
#3.3 0.51+0.04 "unpinned" 2.7+1

TaBLEAU 3.11 — Résultats des mesures par nano-indentation : énergie d’adhésion pour les échantillons
Ni/Si et Ni/Au/Si.

Une grande valeur de I’énergie d’adhésion témoigne d’une bonne adhésion et d’une

faible réflexion acoustique au niveau de l'interface. A partir de ces nouveaux résultats,
une confrontation entre I’énergie d’adhésion a I'interface et le coefficient de décroissance
y peut étre faite. La tendance recherchée entre les deux valeurs doit correspondre a une
fonction décroissante. Ceci est représenté sur la figure [3.28]
Les énergies calculées a partir des dimensions des cloques formées a la surface de la
couche s’accordent parfaitement aux moyennes des coefficients extraits par mesure
acoustiques. L'énergie la plus élevée est obtenue pour #3.1, qui n’a pas de couche
d’or ajoutée, et par conséquent aucun affaiblissement de I’adhérence au niveau de
I'interface. La réflexion acoustique est faible, confirmant une bonne adhésion. Pour les
cas avec couche d’or, nous avons mesuré acoustiquement une adhérence plus faible
pour l'or déposé par évaporation. Ces prédictions sont confirmées en obtenant 1’énergie
d’adhésion la plus faible de la série.
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I1 est également intéressant de noter que cette méme corrélation est retrouvée avec
une confrontation entre 1’énergie d’adhésion et, non plus la moyenne des coefficients
extraits, mais leur valeur maximale. Nous cherchons a affiner le critere acoustique de
comparaison et ne plus se contenter uniquement de la valeur moyenne mais explorer
d’autres moyens d’interprétation de I’adhésion. En reprenant la répartition des valeurs
montrées sur la figure[3.23] nous tracons une enveloppe pour chaque cas. Nous obtenons
alors plusieurs gaussiennes, présentées sur la figure[3.29]

1 ——#31
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254 — #3.3
— 204
C
3 15
O

0.3 0.4 0.5 0.6 ™  FiGURE 3.29 — Représentation de la répartition des
Coefficient de décroissance valeurs acoustiques par une gaussienne.

En regardant ces trois enveloppes de forme gaussienne, nous remarquons que la
valeur maximale brute ne suffit pas a prédire I’adhérence entre deux couches. En effet,
cette valeur ne représente qu’un seul point faible qui peut se trouver dans une bonne
adhésion. Un autre critere, plus représentatif de I’adhérence, serait d’associer, pour
chaque courbe, I’écart-type Ay et la moyenne y. Nous définissons alors trois critéres de
comparaison :

1 Valeur moyenne : y
2 Valeur maximale brute : ¥,
3 Moyenne additionnée au double de I’écart-type : y + 2Ay
Sur le tableau [3.12|nous montrons les valeurs pour chaque critere des trois échantillons.



94 CHAPITRE 3. Confrontation des résultats acoustiques aux méthodes destructives

Résultats Acoustiques Energie d’adhésion
Echantillons 7+ Ay Vimax y+2Ay W) Jm=
#3.1 0.34+0.02 0.42 0.38 11.4+3
#3.2 0.47 £0.05 0.59 0.57 59+3.8
#3.3 0.51+0.04 0.61 0.59 27+1

TaBLEAU 3.12 — Valeur moyenne et valeur maximal des mesures acoustiques pour les échantillons Ni/Si
et Ni/Au/Si.

Nous faisons une nouvelle confrontation de ’énergie acoustique en utilisant les trois
séries des valeurs données. La corrélation avec 1’énergie d’adhésion est tracée sur la

figure
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Une forte énergie d’adhésion continue d’étre signe d’une faible réflexion acoustique.

Pour cette série, les trois criteres de définition de I’adhésion par mesure acoustique sont
en accord avec I’énergie d’adhésion.
Ces résultats démontrent une certaine sensibilité de la méthode aux variations de
I’adhérence d’une couche mince. Cette sensibilité permet d’extraire une qualification de
cette adhérence et nous avons ensuite été capables de donner une quantification grace a
la confrontation entre deux types de mesure sur un méme échantillon.

3.1.5 Conclusion fragilisation avec couche d’or

L’ajout d’une couche d’or a l'interface a été tres efficace pour affaiblir I'adhérence. De
plus, en utilisant les deux méthodes de dépots, nous avons pu varier cet affaiblissement
et créer trois grandes séries avec une adhésion graduelle. Pour les différentes combi-
naisons utilisées, nous avons retrouvé dans la majorité des cas, les affaiblissements
suivants :

1 Ni(ou NiCr)/Si : tres bonne adhésion

2 Ni/Au(évaporation)/Si : léger affaiblissement de ’adhésion

3 Ni(ou NiCr)/Au(pulvérisation)/Si : tres faible adhésion

4 NiCr/Au(évaporation)/Si : affaiblissement proche de la délamination.
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Une premiere qualification de 1’adhésion a été faite sur chaque échantillon des
trois séries par méthode Gréce a son coté non destructif, chaque échantillon
peut étre a nouveau étudié avec des méthodes plus reconnues de quantification de
I’'adhésion. Dans cette partie, nous avons eu a notre disposition trois méthodes de
mesure. Une corrélation peut ainsi étre faite entre et les autres méthodes. Nous
avons commencé par une confrontation avec des mesures binaires par test au scotch,
les résultats ont confirmé la sensibilité de la méthode a l'affaiblissement de
I’adhésion. Des mesures par méthode centrifugeuse ont ensuite été faites. La corrélation
a été beaucoup plus complexe. Une nouvelle fois, ce sont les points les plus fragiles
en adhérence qui ont établi le comportement de la couche face a I'arrachement. Une
premiere loi phénoménologique a été trouvée afin de donner une interprétation de la
force centrifuge requise face a la valeur du coefficient de réflexion acoustique obtenue.
C’est une premiére idée du comportement physique de la couche entre des arrachements
et des vibrations. Finalement, nous avons pu faire des mesures de I’énergie d’adhésion
que l'on a associé a des coefficients de réflexion. La premiere corrélation a été concluante,
prouvant I'importance de la réflexion acoustique pour les couches faiblement adhérées
au substrat.

Cette partie a été trés compléte au niveau des corrélations, les résultats ont
été confrontés chacun a une méthode qualitative (test au scotch), semi-quantitative
(méthode centrifuge) et quantitative (nano-indentation). Dans les trois cas, les valeurs
du coefficient de réflexion r ont été en accord avec les résultats mécaniques.

Ce sont des premiers résultats tres encourageant, dont une reproduction des mesures est
nécessaire. En obtenant une grande statistique, le comportement de 'onde acoustique
par rapport a la qualité de 'adhérence a l'interface aura une meilleure interprétation.
La méthode [AP1C| pourrait ainsi étre utilisée comme une méthode non destructive de
quantification de ’adhésion.

3.2 Modification de l’adhésion par implantation ionique

Cette derniere partie est une extension de la précédente, ou 'on utilise 'ajout d’une
fine couche d’or pour modifier I'interface. La différence sera dans 'implantation ionique
que certains échantillons vont subir avant le dépot d’une couche d’alliage de nickel.
De nombreux travaux ont prouvé ’amélioration de I'adhérence d’une couche d’or apres
implantation ionique 103, 105], ainsi que la sensibilité des mesures par Acoustique
Picoseconde face a ces changements d’adhésion [56]. Nous utilisons ces résultats pour
créer des nouvelles séries a adhésion variable, dont on fera des mesures acoustiques
afin de quantifier cette adhésion.

Nous commencerons par présenter le protocole suivi pour la fabrication de ces nouveaux
échantillons : nous allons nous inspirer de la littérature pour faire nos premiers essais,
et trouver l’ion idéal a implanter pour une modification de I’'adhésion. Des mesures
acoustiques permettront de voir I'influence de ces premieres implantations sur les
couches minces.

En ayant fait notre choix, nous fabriquerons de nouvelles séries en modifiant soit
I’énergie, soit la dose d’implantation. Nous pensons obtenir une altération sur I'adhésion
entre la couche d’or et le substrat (voir figure [2.16). Les mesures acoustiques vont nous
aider a répondre a cette question. Grace aux signaux obtenus, nous pourrons donner une
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estimation de I’'adhérence a l'interface en fonction des parametres de I'implantation.
Finalement, on conclura cette partie avec une confrontation entre la méthode
et le test au scotch. En recouvrant une partie de la couche lors des implantations,
deux zones a adhésion tres différentes sont créées. Nous profiterons des capacités des
mesures locales de la méthode [AP1C| pour faire une distinction des deux zones, qui sera
confirmée par test au scotch.

3.2.1 Choix des parametres d’implantation

Grace a une corrélation entre les mesures[AP1C|et des méthodes destructives, nous
avons démontré l'influence d’une couche d’or déposée a 'interface, provoquant un
affaiblissement de I’adhésion. Désormais, nous cherchons a améliorer cette adhésion
en utilisant la physique de I'implantation ionique. Les séries étudiées dans la partie
[3.1] voyaient leur adhésion dépendre de la présence de la couche d’or entre le nickel
et le substrat. Dans cette partie, nous voulons que la variation d’adhésion dépende de
I’énergie ou de la dose d’ions implantés sur cette méme couche d’or. En s’inspirant
des travaux de Shukla et al. [103], nous allons élaborer deux séries de quatre a cinq
échantillons implantés, dont la seule différence sera I’énergie ou la dose implantée.
Pour cela, nous devons commencer par faire le choix du meilleur ion a utiliser, sachant
que son influence doit porter uniquement sur I’adhérence entre 1’or et son substrat, sans
apporter d’autres modifications physiques.

Nous allons analyser acoustiquement les cas possibles a ITEMN]et quantifier les modifi-
cations au niveau de I’adhérence. Des lors, nous pourrons faire les nouvelles séries a
adhésion variable.

Fabrication des échantillons

Contrairement aux travaux publiés par Shukla, nous n’avons pas a notre disposition

des ions de gallium. L'influence de I’énergie et de la dose risque d’étre différente de
celle montrée sur la figure Les ions qui sont a notre disposition et qui ont déja été
utilisés dans la littérature sont : les ions d’azote et de silicium [105}|106]. Nous pouvons
alors nous inspirer de ces travaux (montrés dans le tableau [2.4), pour faire le choix
des parameétres a utiliser. Les valeurs maximales pouvant étre utilisées a ITEMN]sont :
160 keV pour I’énergie, et 10'® ions/cm? pour la dose. Ces valeurs sont choisies pour le
premier essai d’implantation d’ions N, il s’agit 1a des valeurs utilisées dans les travaux
de Guzman [105]. Pour I'ion Sit, nous utilisons la méme dose mais avec une énergie
a 110keV. Le substrat étant en silicium, nous ignorons l'impact que I'implantation
pourra avoir sur le matériau.
Pour la fabrication des échantillons, nous utilisons une plaque de substrat de silicium
de 4.5 x 1.5 cm? qui recoit le méme dépot de couche d’or évaporé, I’épaisseur visée est
aux alentours de 20 nm. Cette plaque est ensuite découpée en trois morceaux, deux
subissent une implantation par ion, la derniere reste intacte et sert de témoin. Apres
implantation, les trois échantillons sont placés dans la chambre de pulvérisation et
recoivent un dépot d’alliage de nickel de 200 nm environ. Nous avons une nouvelle
série avec des échantillons de nature similaire. Le tableau [3.13lmontre cette nouvelle
série.
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Echantillons Implantation Ionique
Ion Dose (ions/cm?) Energie (keV)
I.1 - - -
1.2 N 106 160
L3 Si 1016 110

TaBLEAU 3.13 — Série d’échantillons Au/Si, implantés avec différents types d’ions.

Premieres mesures acoustiques sur les échantillons implantés

Chaque échantillon est étudié par la méthode Ils sont de forme carrée d’envi-
ron 1.5x 1.5 cm?, les zones étudiées sont réduites a 1 x 1 ¢m?, avec un total de cinquante
points mesurés. Le montage utilisé est en rouge-bleu (A, = 800 nm). La fenétre
temporelle a une grandeur de 300 ps, nous cherchons a mesurer un total de trois échos.
Le tableau regroupe les résultats des mesures acoustiques : I’épaisseur des couches
d’or et alliage de nickel, ainsi que la moyenne des coefficients de décroissance extraits
pour chaque point mesureé.

Echantillons  Implantation Ionique Résultats Acoustiques
Dose Energie Ep.Au Ep.NiCr
lon (ions/cm?) (keV) (nm) (nm) Coeff. y
I.1 - - - 27.2 215.4 0.54+0.06
1.2 N 10! 160 27.0 200.0  0.44+0.05
L3 Si 1016 110 26.0 1945  0.30+0.02

TaBLEAU 3.14 — Résultats des mesures acoustiques : série a différents types d’ions implantés.

Nous obtenons des résultats attendus : les couches implantées montrent une grande
amélioration de leur adhérence avec le substrat, et I’échantillon témoin (I.1), qui est
supposé avoir une tres mauvaise adhésion, a la moyenne la plus élevée de la série. Les
valeurs de la moyenne ne suffisant pas toujours pour donner un critére significatif de la
qualité de I’adhésion, il est aussi intéressant de regarder la distribution des valeurs des
coefficients extraits pour chaque échantillon. Ceci est illustré sur la figure[3.31]

La différence au niveau de l'interface est visible pour les trois échantillons. La figure[3.31]
(a) donne deux cas opposés au niveau de leurs valeurs de coefficient de décroissance,
et un dernier se retrouvant entre ces deux extrémes. L'échantillon 1.3 ne semble pas
avoir de points mal adhérés dans la zone mesurée. Toutes ses valeurs fluctuent autour
de 0.30. U'implantation par ion Si™ semble avoir amélioré ’adhésion au point de rendre
les valeurs de y d’un échantillon NiCr/Au/Si semblables a celles d’un cas de NiCr/Si.
La deuxiéeme implantation montre une distribution beaucoup plus étalée, comprenant a
la fois valeurs de grande et faible adhésion. Mais, en somme, I’adhésion globale est bien
meilleure que celle d’un échantillon sans implantation. Finalement, nous retrouvons le
cas connu de la couche d’or évaporée, non implantée, qui est tres faible en adhésion au
niveau de l'interface. Aucune des valeurs extraites n’est inférieure a 0.50.

Ces premieres valeurs donnent une idée claire de la qualité de I’adhésion. Il nous
reste a regarder les signaux acoustiques mesurés, afin d’améliorer la compréhension du
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comportement de chaque couche.
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Ficure 3.31 — Valeurs des coefficients de décroissance obtenus pour un premier essai d’échantillons

implantés. (a) Distribution des coefficients pour chaque échantillon mesuré. (b) Moyenne calculée pour
cinquante points mesurés.
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FiGure 3.32 - Signaux acoustiques des échantillons NiCr/Au/Si avec ou sans implantation ionique. (a)
Signal acoustique pour I.1 (échantillon témoin - sans implantation). La simulation permet un calcul du
coefficient de réflexion (b) Mesures sur 12 et I3 (échantillons implantés). Les simulations permettent une
meilleure compréhension de la forme des signaux.

Sur la figure nous avons un exemple de signal obtenu pour chaque échantillon,

avec en (a) le cas sans implantation, et (b) les deux couches implantées. Des simulations
ont été faites pour une meilleure compréhension de la forme des échos. Nous allons
également transformer les valeurs du coefficient de décroissance y en coefficient de
réflexion r.
Le signal associé a 1.1 montre des grandes amplitudes, soit une forte réflexion a l'inter-
face Au/Si. En effet, nous obtenons, pour ce cas, un coefficient de réflexion a I'interface
entre l'or et le silicium qui vaut : |r| = 0.67. Il s’agit par conséquent d’un cas a faible
adhésion. Apres simulation, pour les deux cas suivants, nous trouvons |r| = 0.54 pour
I.2 (valeur traduisant une bonne adhésion) et |r| = 0.45 pour 1.3. Pour le dernier échan-
tillon, nous avons non seulement une valeur de coefficient de réflexion inférieure a celle
extraite pour 1.2, mais également inférieure a la valeur théorique (|rAu /5i| = 0.52). Nous
ignorons si I'implantation d’ion Sit pour un substrat en silicium a eu des conséquences
au dela de I'adhérence.
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Nous devons également nous demander pourquoi 'amplitude du premier écho devient
plus importante pour 1.3, malgré la faible valeur de r. Grace aux mesures de temps de
vol, nous avons constaté que la premiére amplitude a environ 70 ps correspond a la
réflexion de I'onde a l'interface NiCr/Au, de méme pour la réflexion a 140 ps. En compa-
rant aux simulations, pour I.1 et 1.3, nous avons un coefficient de réflexion de |r| = 0.25,
bien supérieur a la valeur théorique du nickel/chrome sur de l'or (irNiCr/Au| =0.11).
Cela signifie que l'alliage de nickel n’adhére pas bien a l'or évaporé. Or, pour 1.2 nous
calculons une valeur de |r| = 0.18, bien plus proche de la valeur théorique. Il semblerait
que 'implantation en N donne non seulement une meilleure adhésion de I'or sur son
substrat, mais permettrait également une meilleure accroche de la couche d’alliage de
nickel.

Pour les cas non implantés, une faible accroche de 1’alliage de nickel sur de 'or évaporé
ne fausse généralement pas les mesures de la qualité d’adhérence, car 'affaiblissement
est plus grand au niveau de 'interface entre 'or et le substrat. En donnant une amélio-
ration de l’accroche de l'or a partir des implantations, un affaiblissement de la couche
d’alliage de nickel risque d’étre plus problématique pour les méthodes destructives.

A partir de ces derniers résultats, nous décidons de faire les prochaines séries
uniquement avec I'ion N*. Une amélioration partielle de I'adhésion étant obtenue, nous
pouvons alors explorer la modification des autres parametres en vue d’obtenir différents
degrés de qualité a l'interface.

3.2.2 Mesures acoustiques sur des couches implanteées

Dans cette partie, nous allons faire de nouvelles mesures acoustiques sur deux
séries différentes d’échantillons implantés en modifiant soit 1’énergie, soit la dose
d’implantation.

Implantation ionique a énergie variable

On commence par présenter la série d’échantillons implantés avec une variation
de I’énergie des ions. Nous avons une nouvelle plaque du substrat en silicium [100],
elle a recu le méme dépot d’or évaporé (20 nm). Cette plaque est ensuite découpée en
quatre morceaux, dont trois recoivent une implantation ionique de N, avec une dose
de 10'® jons/cm?. Nous partons d’une énergie de 160 keV (identique au cas précédent)
et nous allons diminuer la valeur, avec un pas de 20 keV. Les échantillons sont ensuite
amenés au bati de pulvérisation pour un dépot d’une couche d’alliage de nickel. Les
mesures acoustiques sont faites dans les mémes conditions que précédemment. Les
mesures sont réalisées sur une petite zone : 1 x 1 ¢m?, avec un total de quatre-vingt
points mesurés. La description des échantillons, ainsi que les résultats acoustiques, sont
répertoriés dans le tableau [3.15]
Mis a part pour l’échantillon E.1, qui n’a pas recu d’implantation, il n’y a pas de varia-
tion au niveau des moyennes du coefficient de décroissance. Les trois cas d’implantation
semblent identiques au niveau de I'interface Au/Si. Le changement d’énergie ne semble
pas avoir d’impact sur le coefficient de réflexion et par conséquent ’adhésion. Entre les
trois échantillons implantés, on retrouve une distribution des coefficients de décrois-
sance similaire (voir figure[3.33)). L'échantillon E.2 a sa valeur de y maximale supérieure
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a 0.60, et possede par conséquent 'adhérence la plus faible parmi les échantillons
implantés. On peut également noter que les points avec la meilleure adhésion sont
détectés dans E.3 : < 0.30.

Echantillons  Implantation Ionique Résultats acoustiques
Dose  Energie Ep.Au Ep. NiCr
lon (ions/cm?) (ke\g/') (lilm) anm) Coeft.
E.1 - - - 24.70 204.00 0.55+0.04
E.2 N 10 160 18.30  217.20  0.44+0.06
E.3 N 1016 140 23.20 222.60 0.44+0.07
E.4 N  10'° 120 21.45  225.60 0.44+0.05

TaBLEAU 3.15 — Série d’échantillons implantés : modification de I’énergie.
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Ficure 3.33 — Valeurs des coefficients de décroissance obtenus pour une série d’échantillons implantés
a différentes énergie. (a) Distribution des coefficients pour chaque échantillon mesuré. (b) Moyenne
calculée pour quatre-vingt points mesurés. La différence au niveau de la qualité d’adhésion ne semble
pas étre notable.

En ce qui concerne I’échantillon E.1, la distribution se trouvant entre 0.55 et 0.70, il
semble étre le plus faible en adhérence.
Nos essais pour un changement graduel de ’adhérence a partir d’'une modification des
parametres des implantations n‘ont pas donné le succes attendu. Une faible variation de
I’énergie ne semble pas changer I'impact de 'implantation sur ’adhésion de la couche
d’or. Avec des valeurs si proches les unes des autres pour les mesures acoustiques, une
corrélation avec les méthodes destructives sera difficile.

Implantation ionique avec variation de la dose

Une nouvelle série est créée avec la méme procédure de fabrication des échantillons
que précédemment. I'implantation sera a nouveau faite avec des ions N, seulement
cette fois ’énergie est maintenue constante a 160 keV et la dose diminuera d’un échan-
tillon a un autre.

Le protocole acoustique est identique a la derniére série. Nous utilisons le méme type
de montage, et mesurons environ quatre-vingt points dans une zone aux dimensions
égales. Le tableau montre les résultats acoustiques de cette série.
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Echantillons  Implantation Ionique Résultats acoustiques
Dose Energie Ep. Au Ep. NiCr
fon (ions/cm?) (ke\%) (im) Iznm) Coeff. y
D.1 - - - 27.20 216.15 0.55+0.01
D.2 N 1016 160 28.30 216.90  0.46+0.08
D.3 N 1015 160 26.30 223.00  0.40+0.03
D.4 N 1014 160 26.60 244.77  0.34+0.04
D.5 N 1013 160 28.30 233.00 0.33+0.06

TABLEAU 3.16 — Série d’échantillons implantée : modification de la dose.

L'impact de la variation de la dose sur les mesures acoustiques est immédiatement
plus frappante. Nous voyons une diminution de la moyenne de y en fonction de la dose
implantée.
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Ficure 3.34 — Valeurs des coefficients de décroissance obtenus pour une série d’échantillons implantés a
différentes doses. (a) Distribution des coefficients pour chaque échantillon mesuré. (b) Moyenne calculée
pour quatre-vingt points mesurés. La différence de la qualité de I’adhésion entre chaque cas semble plus
apparente.

La figure met en exergue cette diminution pour les cinq échantillons étudiés,
ainsi que la distribution des valeurs mesurées.
En regardant cette diminution illustrée en (b), nous pouvons conclure que, plus la dose
utilisée diminue, plus la moyenne du coefficient de décroissance mesurée sera faible.
Ces résultats sont en accord avec les travaux de Shukla et al., qui ont montré qu’une
dose trop forte avait un impact moins important sur I’adhérence de la couche d’or [103]].
La distribution de valeurs montrée en (a) donne une meilleure interprétation quant
a la qualité de 'adhésion dans la zone étudiée. Nous commengons par regarder les
résultats de D.2, cas ou la dose et I’énergie utilisées sont similaires a 1.2 et E.2. Nous
avons une distribution importante des valeurs de y et I'on dénombre davantage de
points avec une faible adhérence : y > 0.55. Malgré cela, la moyenne calculée pour
D.2 est proche de celles obtenues pour 1.2 et E.2. Nous pouvons constater une bonne
réproductivité au niveau de l'influence de 'implantation, ainsi que de la sensibilité des
mesures acoustiques envers cette influence.
Les trois autres échantillons ont une répartition centrée entre 0.35 et 0.45. Pour D.4 et
D.5, leurs moyennes sont inférieures a 0.35, valeurs caractéristiques des échantillons
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sans couche d’or ajoutée. Nous pouvons prédire une adhérence parfaite.
Afin de mener une analyse compléte, nous devons confronter les signaux mesurés a des
simulations pour mieux comprendre le comportement de l'onde dans le matériau.
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Ficure 3.35 — Signaux mesurés et simulés pour un point de chaque échantillon. (a) Signaux acoustiques
pour les cas a forte dose d’implantation (b) Signaux acoustiques pour les cas a faible dose d’implantation.
Les simulations permettent de comprendre le comportement de 'onde acoustique dans la couche.

La figure montre quatre signaux, chacun associé a un échantillon. Nous retrou-
vons le cas de D.2, ou nous mesurons un coefficient de réflexion a I’interface Au/Si,
égal a 0.58, légerement supérieur aux valeurs traduisant une bonne adhésion. Pour D.3
nous avons |r| = 0.52, soit une bonne adhésion de l'or sur le substrat. La différence vient
une nouvelle fois de l’accroche entre ’alliage de nickel et l'or, ce qui est illustré par la
premiere amplitude. Pour D.2 nous mesurons |r| = 0.20, alors que cette valeur monte
a |r| = 0.25 pour une dose plus faible. Cette méme observation peut étre faite pour les
deux signaux montrés sur (b) : en diminuant la dose implantée, I’accroche de la couche
d’or sur le substrat est améliorée, mais ’alliage de nickel semble faiblement tenir sur
l'or. Les premieres amplitudes restent supérieures aux secondes, donnant des valeurs
du coefficient de réflexion comprises entre 0.25 et 0.30 pour l'interface NiCr/Au et entre
0.48 et 0.52 pour Au/Si. Nous nous retrouvons une nouvelle fois avec une modification
de 'adhésion entre l'or et le substrat, mais pas a entre l’alliage de nickel et l’or.
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. . . . : . FiGcure 3.36 — Signaux acoustiques mesurés en un
0 50 100 150 200 250 300 point sur les échantillons de la série a variation
Temps (ps) d’énergie implantée (série E.).

Afin d’aller au bout du raisonnement, nous pouvons faire la méme comparaison
sur les signaux acoustiques mesurés pour la série précédente : implantation avec une
variation d’énergie (série E.). Les signaux sont montrés sur la figure [3.36]
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En effet, nous remarquons que la premiere amplitude est plus faible que celle prove-
nant de la réflexion dans l'interface Au/Si. En gardant une dose fixe et en modifiant
uniquement I’énergie d’implantation, I’accroche entre l’alliage de nickel et I'or semble
meilleure.

Conclusion

Nous avons fait deux séries d’implantation sur couche d’or, en modifiant a chaque

fois un seul parametre. Les mesures acoustiques montrent le signe d’une influence
au niveau de l'adhérence entre l'or et son substrat. Une extraction du coefficient de
réflexion a l'interface montre I'importance de la valeur de la dose d’ions implantés
lorsque I'on souhaite avoir une amélioration de I'adhérence. Les effets observés pour un
changement de ’énergie d’implantation semblent moins importants.
Sur ces divers essais d’implantation, 'utilisation de ’ion N7 avec une énergie et une
dose maximales donne les résultats les plus faciles a exploiter. amélioration de I’adhé-
sion entre l'or et le substrat n’est pas parfaite, mais il y a une modification sur les deux
interfaces : NiCr/Au et Au/Si.

Nous avons fait plusieurs implantations sur diverses couches d’or évaporées sur un
substrat en silicium. I'amélioration de I’adhésion selon les parametres d’ions implantés
a pu étre détectée par des mesures Nous voulons désormais utiliser ces mémes
implantations pour créer une variation de 'adhésion sur une méme interface, mesurable

par le coté local de la méthode

3.2.3 Mesures locales par APiC et test au scotch

Pour cette derniere partie nous allons continuer a étudier les modifications de l’adhé-
rence d’une couche d’or, seulement cette fois I’étude portera sur une seule et méme
interface. Nous allons travailler sur une couche d’or évaporée, implantée par des ions de
Sit, avec une énergie de 110keV et une dose de 10'¢ jons/cm?. Lors de I'implantation,
I’échantillon est tenu par une pince épaisse, de forme ronde, recouvrant une partie de
la couche. Les ions Sit n’atteignant pas la partie recouverte, deux zones sont créées :
une zone implantée et une zone non implantée. Les deux zones sont ensuite recouvertes
par une couche d’alliage de nickel d’environ 200 nm.

Nous allons introduire les capacités de mesures locales de la méthode L’échan-
tillon a étudier est déposé sur une platine mobile, pouvant se déplacer a un pas minimal
de 0,5pm. En utilisant un spot laser avec un diametre de l'ordre du micrometre, et
en déplagant I’échantillon, des mesures a tres petite échelle peuvent étre faites. Nous
pourrons ainsi détecter les deux types de zones a adhésion différente.

Les mesures acoustiques sont a nouveau réalisées avec le montage rouge-bleu. Un total
de 300 points est mesuré entre les deux zones, un signal a trois échos est obtenu a
chaque mesure, permettant I’extraction du coefficient de décroissance. En associant une
valeur de y a chaque point mesuré, une cartographie acoustique est dessinée, montrant

deux zones avec un contraste important au niveau des valeurs. Cette cartographie est
visible sur la figure 3.37](a).
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Ficure 3.37 — Résultats des mesures acoustiques sur deux zones a adhésion différentes. (a) cartographie
des valeurs des coefficients extraits sur zone implantée et une zone non implantée. Les fortes valeurs
du coefficient y de la partie non implantée montrent sa fragilité au niveau de 1’adhésion (b) Signaux
acoustiques mesurés en un point de chacune des deux zones : implantée et non implantée. La différence
d’amplitude des échos est une preuve de la sensibilité de la méthodeé la qualité de ’adhérence.

Les deux zones identifiées grace a la différence des valeurs de y correspondent
aux zones implantées et non implantées. La zone implantée a des valeurs comprises
entre 0.30 et 0.40, cette faible réflexion de 'onde a I'interface est une preuve de bonne
adhésion entre la couche et le substrat. Inversement, les valeurs mesurées dans la
zone non implantée sont comprises entre 0.50 et 0.60, et mettent en évidence un
affaiblissement de l’adhésion.

En regardant la figure [3.37](b), nous voyons un signal extrait pour chacune des deux
zones. L'onde qui se réfléchit a I'interface ayant recu une implantation a des amplitudes
tres faibles. En prenant en compte l'atténuation acoustique, le coefficient de réflexion
calculé est de |r| = 0.52, correspondant a la théorie d’une adhésion parfaite pour Au/Si.
Le deuxieme signal possede des échos de grande amplitude, car I'adhésion est restée tres
faible, I'interface n’ayant recu aucune modification. Ceci est confirmé par un coefficient
calculé a: |r|=0.82.

Nous examinons a présent la distribution des valeurs sur deux parties égales, extraites
dans chacune des deux zones. Ceci est illustré par la figure [3.38]
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Ficure 3.38 - Distribution des valeurs pour les deux zones mesurées. (a) cartographie montrant la partie
d’extraction des valeurs (b) distribution des coefficients de décroissance pour les parties mesurées des
deux zones. Un contraste trés important est obtenu.
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Nous retrouvons un contraste supérieur a 100 % entre les valeurs des deux zones.
Pour la zone en bleu, les résultats obtenus sont similaires, voire inférieurs, aux cas
d’échantillons sans ajout d’une couche d’or (NiCr/Si). Quant a la zone en rouge, nous
obtenons des valeurs de y bien supérieures a celles obtenues pour les cas d’or évaporé
précédents. Ayant généralement une moyenne autour de 0.55, ici nous calculons une
moyenne de 0.62, signe d’une trés mauvaise adhérence.

Nous pouvons ainsi continuer d’analyser chaque partie de I’échantillon mesuré et déter-
miner sa qualité d’adhésion, grace a ’aspect local des mesures réalisées avec la méthode
Nous devons maintenant confirmer ces résultats a partir d’'une confrontation
avec des arrachements par test au scotch.

Pour ce test, nous utilisons une bande adhésive a faible force d’arrachement (1,7 N/ cm).
Un bout de la bande adhésive est coupé et placé entre les deux zones durant 60s. Le
morceau est ensuite retiré sans déplacer I’échantillon. Les résultats de cette manipula-
tion sont regroupés sur la figure[3.39
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Ficure 3.39 — Confrontation des mesures acoustiques au test au scotch sur les zones implantées et non
implantées. (a) cartographie des mesures acoustiques, le contraste des valeurs de y montre la différence
d’adhésion entre les deux zones. (b) résultat de I'arrachement scotch, seule la zone a grandes valeurs de y
fut arrachée.

Le test au scotch a montré que seule la zone non implantée a été arrachée (résultat
montré Fig. (b)). Pamélioration de I'adhérence grace a I'implantation ionique est
confirmée, ainsi que l'affaiblissement de la couche ayant été obstruée aux ions Si*. Ces
deux zones ont été retrouvées grace a la sensibilité de la méthode [AP1C|et aux études de
la réflexion de 'onde selon la qualité de I'interface. Ces arrachements sont une preuve
de la dépendance de la valeur du coefficient de réflexion r a la qualité de ’'adhésion.
Plus sa valeur expérimentale augmentera par rapport a sa valeur théorique, et plus la
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couche mince sera facile a arracher.
Le coté local a également permis de donner les coordonnées exactes des variations de
I’adhésion sur une méme interface.

3.2.4 Conclusion analyses des couches implantées

Grace a I'impact de certaines implantations sur I’adhésion d’une fine couche d’or,
nous avons démontré expérimentalement la sensibilité des réflexions acoustiques aux
variations d’adhésion au niveau de l'interface. La modification des parametres de ces
implantations (dose et énergie), nous a permis de créer une altération graduelle de
I’adhésion dont nous avons extrait différentes valeurs de coefficients de réflexion. Une
diminution de la valeur de ces coefficients est observée pour chaque couche implantée,
ainsi qu'un léger changement de la forme des signaux acoustiques.

Nous avons commencé, dans un premier temps, par des modifications homogenes sur
toute I'interface. Des mesures ont été faites sur chaque échantillon, et comparées
a des cas sans implantation. Nous avons constaté une différence au niveau des résultats
acoustiques par rapport a 'ion implanté. Pour le cas de N, I’'adhésion fut 1égérement
modifiée, avec r étant proche des valeurs théoriques. Mais pour une implantation par
Sit, un grand impact sur la couche d’or est identifié, donnant des valeurs inférieures a
la valeur théorique. Ces résultats peuvent également étre la cause d’'une modification
au niveau du substrat de silicium.

En diminuant I"énergie des implantations, les mesures acoustiques n’ont relevé aucune
influence des ions sur le comportement de l'onde a I'intérieur de la couche. En revanche,
si l’'on diminue la dose, l’accroche de la couche d’or sur le substrat s’en voit grandement
améliorée, bien que l'alliage de nickel demeure faiblement accroché sur 'or. Des nou-
velles implantations a faibles doses permettraient de vérifier leur reproductibilité sur
I'impact de I'adhésion d"une couche d’or évaporée sur silicium.

Dans un dernier temps, nous avons montré les résultats les plus pertinents. Nous avons
confronté les résultats acoustiques au test au scotch, en déterminant expérimentalement,
grace a des mesures locales, le contraste de la qualité de I'adhérence entre deux zones
sur une méme interface.

En bloquant une partie de la couche lors des implantations, deux zones a adhésion dif-
férentes sont créées. Les mesures acoustiques déterminent avec précision la localisation
de chaque point faiblement accroché.

C’est un avantage de la méthode que nous avons cherché a exploiter, afin de
réaliser des mesures sur une couche mince dont ’adhésion est contrastée. Nous allons
approfondir cette étude dans le chapitre suivant, en donnant des résultats plus détaillés.
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Dans le chapitre précédent, nous avons étudié la sensibilité de la méthode [AP1C|aux

variations de I’adhésion a I'interface de différents échantillons. Nous avons ensuite tenté
d’établir une corrélation avec des méthodes de mesure d’adhérence. Dans le cas des
implantations ioniques, nous avons parlé du coté mesures locales de la méthode
sans l’avoir véritablement exploité. La taille micrométrique du diametre du spot laser
utilisé (d ~ um) permet des mesures dans des zones a trés petite échelle. Cela donne a la
méthode la capacité d’identifier les zones faibles en adhérence sur un méme échantillon.
Elle a également été utilisée pour obtenir des images montrant la localisation des
défauts dans une couche et empilements complexes [71].
Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser aux variations d’adhésion le long de la
surface d’'un méme échantillon, la méthode [AP1C|nous permettant de faire des mesures
locales sensibles a ces variations. Comme dans le chapitre précédent, une corrélation
des mesures[AP1C|sera faite avec un test au scotch.
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Pour répondre a cette problématique, nous avons décidé de laisser une trace de doigt
sur la surface du substrat avant le dépot d’une couche d’alliage de nickel. La graisse
naturelle déposée empéchera un dépot correct du matériau dans les zones ou il y a eu
un contact direct avec la peau. Les mesures locales dJAP1C|permettront de cartographier
cette variation de I'adhésion, notamment pour de tres petites zones.

Nous allons commencer par présenter le protocole de contamination avant dépot.
Nous analyserons ensuite plusieurs cas de contamination différents, permis grace a un
nettoyage progressif par bombardement ionique. Le plasma d’argon utilisé provoque
une attaque physique éliminant les impuretés a la surface par I’énergie cinétique du
bombardement ionique. Plus la surface du substrat est exposée, et plus la contamination
sera éliminée. Nous allons donc modifier ce temps d’exposition afin de varier 'adhérence
du dépot. Ce protocole sera validé avec des mesures acoustiques et on présentera la série
d’échantillons choisis par extrapolation, avec un contraste au niveau de leur adhésion.
Dans un deuxieme temps, nous ferons des mesures sur I’ensemble des échantillons.
Les couches minces contaminées seront ensuite soumises au test au scotch afin d’obtenir
une quantification de ’adhérence par rapport au dégré de contamination a la surface de
I'interface. Finalement, des cartographies acoustiques sur le méme échantillon seront
réalisées, ces dernieres offrant la possibilité de faire des mesures locales de ’adhérence.
La sensibilité de la méthode aux variations de ’adhésion permettra de retrouver
I'image de la trace de doigt déposée sur le substrat.

4.1 Elaboration des échantillons a adhésion spatialement
contrastee

Nous allons commencer par une présentation du protocole a suivre afin de créer
une variation de I'adhésion du dépdt a partir d’une trace de doigt. De nombreux essais
ont été réalisés avant de trouver les meilleures conditions pour un controéle total de la
contamination. On utilisera les premiers résultats pour justifier les parametres choisis
avant de montrer la série retenue pour cette étude.

4.1.1 Affaiblissement de I’adhérence par contamination

La contamination de la surface du substrat a souvent été source de problemes lors
des dépdts de couches minces (2 partie[2.2.1). La présence d’impuretés, telles que des
minces films d’hydrocarbure, ou d’oxydes, intervient dans la réaction chimique du
dépot, créant une adhésion fragile. Pour cette raison, des méthodes de nettoyage, tel le
bombardement ionique, permettent une préparation du substrat avant dépot.

A l’inverse, nous avons choisi d’exploiter I'idée d’une contamination du substrat pour
controler la qualité des dépots et affaiblir I'adhésion des couches minces.

L'objectif de cette partie est d’obtenir des signaux acoustiques avec et sans affaiblisse-
ment de I’adhésion, pour un méme échantillon. Dans ’ensemble de ce chapitre, nous
allons nous placer dans des cas classiques, c’est-a-dire avec des échantillons composés
d’une couche mince d’alliage de nickel, avec une épaisseur d’environ 200 nm sur un
substrat en silicium [100] d’épaisseur 385 pum. Tous les échantillons ayant la méme
épaisseur de nickel, I’atténuation acoustique peut étre négligée.



4.1. Elaboration des échantillons a adhésion spatialement contrastée 109

La contamination est faite par trace de doigt. ’échantillon ayant des dimensions impor-
tantes (2.5 x 2.5 cm?), en déposant une trace de doigt en son centre, on crée deux zones :
une zone avec contamination et une zone propre. De plus, a l'intérieur de la trace de
doigt, on retrouve la présence de zones avec et sans contamination, créées par les crétes
et les creux composants une empreinte digitale. De maniere générale, les dimensions
d’une empreinte de doigt sont d’environ 500 um pour une créte et comprises entre
100 et 300 pm pour un creux [109]. Le spot du laser est donc suffisamment petit pour
détecter la variation entre les différentes zones.

Pour un meilleur controle de ’adhésion, nous voulons nous rapprocher le plus possible
d’un cas ou l'on connait la quantité de graisse naturelle déposée sur le substrat. De plus,
en variant cette quantité déposée, nous espérons obtenir un contraste de ’adhésion
entre chaque série d’échantillons. Pour commencer, a chaque nouveau dépot le méme
protocole est suivi : les mains sont lavées a ’eau et au savon puis parfaitement séchées.
Elles sont ensuite désinfectées pendant 30 secondes au gel hydroalcoholique contenant
60 % d’éthanol. C’est la derniere étape du protocole que I'on modifie pour obtenir des
contaminations différentes et ainsi créer deux groupes avec des adhésions distinctes :
dans un premier cas, on dépose le doigt désinfecté sur la surface du substrat, sans aucun
ajout supplémentaire. La trace laissée est la plus stérile possible, sans gras naturel. Dans
le second cas, avant de laisser 'empreinte sur le substrat, une creme hydratante épaisse
est appliquée sur les mains. Cela finit par laisser une épaisse couche de graisse qui
empéchera la bonne adhésion du matériau. Ainsi, deux groupes d’échantillons sont
constitués : avec et sans creme.

Ficure 4.1 — (a) Protocole pour déposer une trace de doigt. (b) Trace de doigt sur un substrat.

La figure [4.1montre I'image d’une trace de doigt déposée sur le substrat. Les échan-
tillons sont immédiatement amenés en salle blanche pour faire le dépot de l’alliage
NiCr.

Apres dépot, nous faisons une mesure par profilometrie de I’épaisseur de la contamina-
tion laissée par la trace de doigt dans les cas avec et sans créme. La figure 4.2 montre
un graphisme d’une partie de la trace de doigt laissée sur chaque substrat. Nous voyons
les valeurs mesurées des épaisseurs de la contamination. On constate que la présence
de la creme laisse un dépot gras avec des épaisseurs supérieures a 1 pm, contrairement
au cas sans creme ou la mesure montre des contaminations d’'une moyenne de 500 nm
d’épaisseur. On espére alors trouver un contraste trés important entre les mesures
d’adhésion de ces deux groupes d’échantillons distincts.

Avant chaque dépot, nous faisons un nettoyage par bombardement d’ions d’argon pur
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dont le temps d’exposition va également avoir une influence sur la qualité du dépot.
Divers cas ont été testés avant d’obtenir une estimation du temps nécessaire pour un
retour a une adhésion parfaite, nous allons détailler ces résultats dans la partie suivante.
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600 800 1000 1200
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(a) Mesure épaisseur forte contamination.

(b) Mesure épaisseur faible contamination.

F1GURE 4.2 — Mesures de I’épaisseur de la trace de doigt par profilometre. (1) Photo trace de doigt par
caméra a zoom. (2) Mesures des épaisseurs de la contamination déposée. La trace de doigt avec créme
laisse une épaisseur beaucoup plus importante sur la surface du substrat en comparaison a la trace de
doigt sans créme.

4.1.2 Application et validation du protocole par mesures APiC

Apres contamination du substrat, on obtient deux groupes d’échantillons avec un

contraste souhaité au niveau de I'adhésion. Afin d’obtenir toute une série d’échantillons
contrastés dans chaque groupe, nous utilisons le nettoyage par bombardement ionique
pour diminuer graduellement la contamination et améliorer I’adhésion. Il nous faut
d’abord déterminer I'impact du temps de nettoyage sur I’adhésion du dépo6t. On com-
mence par faire un test sur trois substrats avec chacun une trace de doigt sans creme.
Avant le dépot de la couche d’alliage de nickel, on fait un nettoyage par bombardement
d’ions d’argon de durée différente. La puissance du générateur en série reste constante
a 100W. Le temps de nettoyage est de 100, 300 et 600 secondes. On numérote les
substrats de #1 a #3 selon le temps croissant de nettoyage.
Apres le dépot d’une couche de 200 nm de Ni, on mesure la diminution de I’épaisseur
de la contamination par profilometrie. On apercoit, grace aux mesures, un effacement
de la trace de doigt par un nettoyage a longue durée. Pour #1, on retrouve des résidus
de contamination d’une épaisseur de 500 nm en moyenne, séparés par des distances
inférieures a 500 pm (équivalent a une distance entre crétes et creux). Pour les autres cas,
I’épaisseur de la contamination diminue et est moins présente a la surface du substrat
(distances de plus de 1000 pm). Dans ce chapitre, nous travaillons uniquement avec des
échantillons de méme épaisseur. Le calcul de I'atténuation n’est donc pas indispensable.
L’analyse de I’adhésion est réalisée a partir du coefficient de décroissance .
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FiGure 4.3 — Mesures de I’épaisseur de la contamination par profilométre sur trois échantillons avec un
temps de nettoyage différent. (1) Photo trace de doigt par caméra a zoom. (2) Mesures des épaisseurs de
la contamination déposée. Selon le temps de nettoyage, I’épaisseur de la trace de doigt varie.

Les images données par le profilometre sont montrées sur la figure
Nous faisons des mesures acoustiques au centre de chaque échantillon, sur une zone de
2.5 x 2.5 mm?, pour un total de 600 points mesurés, avec un pas de mesure de 0,1 mm.
Apres extraction de la valeur du coefficient de décroissance sur chaque point de mesure,
nous faisons une moyenne donnant une idée de la qualité de I'adhésion.
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FiGure 4.4 — Mesures du coefficient de décroissance sur trois échantillons avec un temps de nettoyage par
bombardement ionique différent. La valeur du coefficient de décroissance diminue avec I’élimination de
la contamination au niveau du substrat. Le bombardement ionique semble améliorer I’adhésion au dépot.

La figure montre la répartition des valeurs des coefficients de décroissance
extraits a chaque point pour chaque échantillon, avec la moyenne obtenue selon le
temps de nettoyage.

On constate une diminution de la moyenne du coefficient de décroissance, ainsi que de
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son écart type, pour un temps de nettoyage élevé. Cela se confirme par la répartition
des valeurs visibles sur la figure (a). Avec une trace de doigt tres grasse, on retrouve
de nombreux points tres mal adhérés, la répartition des valeurs est plus large et donc
I’écart type est plus grand. Apres une longue exposition au plasma d’ions d’argon, la
trace de doigt disparait de la surface. C’est pour cela que I’échantillon #3 (nettoyé
pendant 600 secondes) donne des valeurs restant autour de 0.35, cette valeur étant
caractéristique d’'une bonne adhésion entre alliage de nickel et silicium. Il y a alors
moins de points avec une mauvaise adhésion.

On retrouve un contraste de 23 % entre la moyenne de ’échantillon #1 et I’échantillon
#2, ainsi qu'une différence de 34 % entre #1 et #3. Un temps d’exposition au plasma
d’ions d’argon d’une durée de 600 secondes est suffisant pour éliminer la quasi totalité
de la trace de doigt.

On réitere 'expérience, cette fois avec trois échantillons numérotés de #4 a #6, ayant
une trace de doigt avec de la creme. Nous faisons un nettoyage par bombardement
ionique de 100, 300 et 600 secondes. On dépose une couche d’alliage de nickel par
pulvérisation. Des mesures acoustiques sont faites sur ’ensemble de 1’échantillon pour
un total d’environ 600 points.
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La figure montre les moyennes des coefficients de décroissance extraits pour
chaque nouvel échantillon.
Le premier résultat notable est la forte valeur du coefficient de décroissance, pour une
contamination avec créeme a faible nettoyage. En tenant compte de l’atténuation acous-
tique, le coefficient de décroissance |y| = 0.61, équivaut a un coefficient de réflexion :
|r| = 0.86. Par rapport a une valeur théorique, a I'interface NiCr/Si, égale a |r;;,| = 0.44,
cette forte valeur indique la possibilité d’'une adhésion proche de la délamination. On
constate également, une nouvelle fois, que les valeurs de la moyenne, ainsi que celles
de ’écart-type, diminuent avec 'augmentation du temps de nettoyage. Ces résultats
nous permettent d’espérer qu’'un contraste important de ’adhésion sera obtenu en
augmentant ou diminuant le temps de nettoyage.

4.1.3 Preésentation des échantillons contaminés

Le protocole pour obtenir des séries d’échantillons a adhésion graduelle a été validé
a partir des mesures acoustiques. Grace a ces premiers résultats, nous faisons une extra-



4.1. Elaboration des échantillons a adhésion spatialement contrastée 113

polation nous donnant une prédiction des valeurs du coefficient de décroissance selon
les facteurs d’influences sur I'adhésion. On considere que les valeurs de y décroissent
en fonction du temps de nettoyage, en suivant une loi exponentielle.
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Ficure 4.6 — Prédiction de la décroissance expo-
nentielle des coefficients de décroissance en fonc-
tion du temps de nettoyage, pour les deux groupes
d’échantillons a contamination différente.

La figure [4.6|représente la courbe de prédiction de la qualité de I'adhésion du dépot
selon la contamination et le temps de nettoyage.
Nous observons que la décroissance de y est plus rapide pour le groupe avec creme.
Sa valeur minimale est de I'ordre de grandeur de la valeur maximale du groupe sans
créme. Nous nous attendons a avoir des contrastes importants entre les échantillons.

Nom Trace Temps de testau testau
échantillon  de doigt nettoyage scotch scotch
(s) CNES| TEMN|
SP1 Aucune 0 oul non oui
Série 1 SP2 Se\ins 0 oui oui non
créme
(Série "Propre") SP3 Se\ms 300 oui oui non
créeme
Sp4 Sans 600 oui  non  oui
créeme
Avec . )
SC1 . 0 oui non oui
créeme
Série 2 SC2 Ayec 200 oui oui non
créme
(Série "Creme") SC3 Ayec 400 oui oui non
créeme
SC4 Ayec 600 oui non oui
créme

TaBLEAU 4.1 — Tableau présentant les deux nouvelles séries des échantillons NiCr(200 nm/Si) a étudier

par APiC et test au scotch.

A partir de ces résultats, deux nouvelles séries d’échantillons sont créées : elles
serviront a confronter les mesures et celles du test au scotch. Quasiment chaque
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échantillon aura une trace de doigt déposée sur le substrat avant le dépot. Ces deux
groupes se différencient par un seul élément : la trace de doigt déposée est soit avec
une main propre sans aucune couche de graisse ajoutée, soit avec de la creme. Nous
fabriquons deux séries de quatre échantillons. Le premier groupe est composé d’une
série d’échantillons faiblement contaminés (série "propre") c’est a dire avec une trace
de doigt déposée sans creme. Le premier échantillon ne possede pas de contamination
(pas de trace de doigt), c’est un échantillon témoin. Les trois autres échantillons ont la
méme trace de doigt mais des temps de nettoyage différents : 0, 300 ou 600 secondes.
Le deuxieme groupe a des échantillons fortement contaminés (série "creme"), les quatre
échantillons ont une trace de doigt avec le temps de nettoyage qui varie : 0, 200, 400 et
600 secondes.

Le tableau regroupe les échantillons qui seront étudiés dans la partie Sur
chaque échantillon, une couche d’alliage de nickel d’environ 200 nm est déposée par
pulvérisation. On prévoit une dégradation de la qualité d’adhésion entre chaque dépot,
avec les cas sans nettoyage qui deviendront des cas proches de la délamination.

4.2 Confrontation des mesures acoustiques au test au scotch

Nous avons suivi un protocole tres précis pour obtenir un controle au niveau de
I’adhésion. Deés lors, nous avons fait une série d’échantillons qui promet de donner une
adhésion graduelle.

Dans cette partie, nous allons commencer par faire des mesures acoustiques globales sur
chaque nouvel échantillon afin d’extraire le coefficient de décroissance qui pourra don-
ner une valeur de la qualité de ’'adhésion au niveau des zones contaminées. Apres avoir
obtenu les résultats acoustiques, il sera nécessaire de faire des mesures d’adhérence sur
chaque échantillon afin de confirmer que la sensibilité de 1JAP1C]a la contamination
vient d’une sensibilité aux variations d’adhésion. Nous ferons alors, dans un second
temps, des mesures par test au scotch avec quatre bandes adhésives d’une force d’arra-
chement différente. Quasiment tous les échantillons déposés seront étudiés par test au
scotch. En effet, quatre sur huit échantillons ont été envoyés au [CNES|pour des mesures
d’adhérence. Les échantillons SP2, SP3, SC2 et SC3 seront analysés individuellement
par un seul type de scotch avec une faible force d’arrachement. Les échantillons restants
seront étudiés a I'TEMN] avec des bandes adhésives allant d’une faible a une forte force
d’arrachement.

On commencera par montrer les mesures globales sur les échantillons étant restés a
I'TEMN] Le scotch recouvrira la majorité de la surface et on analysera le pourcentage de
couche arrachée par rapport a la surface étudiée. Nous passerons ensuite aux analyses
des mesures scotch faites au Les mesures seront faites a l'intérieur et a 'exté-
rieur de la trace de doigt. Le test au scotch pourra confirmer la variation de ’adhésion
entre les zones propres et les zones contaminées. Ainsi, le contraste dans la qualité de
I’adhésion au sein d’'un méme échantillon pourra étre prouvé.

4.2.1 Mesures acoustiques : analyse statistique

Dans cette partie, nous allons présenter les mesures réalisées sur les huit échantillons
a adhésion graduelle.
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Chaque mesure est faite en utilisant le banc avec le montage rouge/bleu (Apgmpe =
800 nm). Nous étudions une zone d’environ 1.5 x 1 cm? (centrée sur la trace de doigt),
pour un total de 100 points de mesure. On regle la ligne a retard, de fagon a avoir une
fenétre temporelle de 300 ps. Pour une couche d’alliage de nickel a 200 nm d’épaisseur,
le temps de vol a une valeur de : t,,; = 66.6 ps. Avec cette fenétre temporelle, jusqu’a
quatre échos peuvent étre distincts. Cela dit, les couches sont légerement plus épaisses
que prévu, et il nous sera possible de n’en mesurer qu’un total de trois échos.

Nous allons montrer les signaux acoustiques obtenus pour chaque échantillon par série,
ainsi que la répartition des valeurs du coefficient de décroissance sur chaque zone
étudiée.

Echantillons a faible contamination

Nous commencons les mesures avec les échantillons faiblement contaminés. Sur les
trois substrats avec une trace de doigt, deux ont requ un nettoyage avant dépot. On
s’attend a une adhésion faiblement corrompue.

900 T T T T T T
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6001 ‘/\/A AV Y FiGure 4.7 — Signaux acoustiques mesurés sur les
échantillons "faiblement contaminés". Le premier
signal représente le cas sans trace de doigt, les
fortes amplitudes démontrent un dépot faible en
adhérence malgré 'absence de contamination. Le
deuxiéme signal correspond au cas "trace de doigt
sans nettoyage". Un affaiblissement de ’adhérence

. . . est également soupgonné. Les cas avec un substrat
0 70 140 210 280 nettoyé (SP3 et SP4) montrent des amplitudes plus
Temps (ps) faibles, soit un meilleur dépét.

Amplitude (u.a)

La figure montre des signaux acoustiques mesurés sur chaque échantillon de
la série "SP". On remarque un temps de vol entre 71-85ps, ce qui signifie que les
couches déposées ont une épaisseur comprise entre 213-255nm. La taille de la fenétre
temporelle choisie ne nous permet de voir que trois échos. La différence au niveau des
amplitudes est treés frappante. Le premier résultat inattendu vient de SP1 qui donne des
signaux avec de tres fortes amplitudes alors que le dépot n’a pas subi de contamination,
mais n’a pas non plus eu de nettoyage. En terme général, I’alliage de nickel adhere tres
bien au substrat de silicium. Dans le cas présent, on ne peut expliquer la présence de
telles amplitudes. Pour le cas avec une trace de doigt sans nettoyage par bombardement
ionique (SP2), les trois échos trés marqués sont un premier indice d’'une mauvaise
adhérence. Les échantillons SP3 et SP4 montrent des signaux avec des amplitudes
beaucoup plus atténuées, et dans les deux cas, le troisieme écho n’est quasiment plus
visible. Un signal a trois échos est suffisant pour faire une extraction du coefficient de
décroissance. Sans prendre en compte ’atténuation acoustique, car nous travaillons
avec des couches de méme épaisseur, le signaux mesurés en SP1 et SP2 donnent des
valeurs du coefficient de décroissance qui valent |y| = 0.50 et |y| = 0.53. Sur les deux
autres signaux nous avons |y| = 0.36 et |y| = 0.37.
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Pour les deux premiers cas, une valeur du coefficient si grande témoigne d’une réflexion
importante a l'interface. Ces premiers signaux ont certainement été mesurés sur un
point avec une adhésion tres faible. Quant aux deux autres, le dépot entre la couche
et le substrat semble correct. L'onde est majoritairement transmise au substrat, d’ou la
faible amplitude des échos.

Ces signaux représentent un point de mesure sur cent. Le point mesuré pour ces signaux
aurait tres bien pu étre pris sur une zone propre, comme sur une zone contaminée. Cela
ne suffit donc pas a donner une bonne représentation de I’adhésion sur I’ensemble de
I’échantillon.
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Ficure 4.8 — Série d’échantillons "faiblement contaminés" : (a) distribution des valeurs mesurées pour
chaque échantillon de la premiére série. (b) moyenne du coefficient de décroissance mesuré par temps
de nettoyage. Une distribution des valeurs du coefficient de décroissance importante avec une valeur
moyenne élevée pour le cas SP2 est mise en évidence. Son adhésion semble plus faible que pour les
échantillons tests. La moyenne des coefficients de décroissance diminue selon le temps de nettoyage.
L'adhésion semble s’améliorer comme prévu.

La figure 4.8 montre la distribution des coefficients de décroissance extraits pour
chaque point de mesure, ainsi que la moyenne des cent points pour les trois échantillons.
Nous pouvons remarquer que, contrairement aux prédictions données sur la figure
le cas de "faible contamination sans nettoyage" donne une valeur du coefficient de
décroissance beaucoup plus élevée. La moyenne mesurée pour SP2 est de |y| = 0.55, soit
la plus élevée sur les quatre échantillons. Sans nettoyer la contamination, ’adhésion
semble étre grandement affaiblie. On retrouve également une distribution de la valeur
du coefficient de décroissance beaucoup plus grande par rapport a SP1, SP3 et SP4. La
trace de doigt est restée parfaitement présente a la surface du substrat, ce qui crée des
zones avec une adhésion corrompue. Les autres cas, en revanche, se rapprochent plus
des prédictions établies a partir des premiers essais. Nous constatons les échantillons
SP3 et SP4 qui sont trés similaires malgré la différence de temps de nettoyage. Leur
moyenne est quasiment identique, avec des répartitions centrées entre 0.30 et 0.40.
Nous pouvons tout de méme remarquer que SP3 semble montrer une meilleure adhésion
que SP4, malgré un temps de nettoyage deux fois plus court. Deux facteurs peuvent
étre a l'origine de cette observation : soit les 300 s de bombardement ionique suffisent
pour éliminer entiérement la contamination a la surface du substrat et, dans ce cas, la
différence d’adhésion provient uniquement d’une différence de dépot (comme pour SP1).
Soit les points mesurés sur SP4 sont plus souvent tombés sur le peu de contamination
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restante, augmentant ainsi les valeurs des coefficients de décroissance extraits. La
seconde hypothése montrerait pourquoi la moyenne des coefficients de décroissance
extraits n’est pas toujours une bonne représentation de la qualité de I’adhésion. Ici nous
avons deux moyennes quasiment similaires, mais la distribution des valeurs donnée en
(a) montre d’avantage de points faibles mesurés sur SP4. Son adhésion serait donc
beaucoup plus affaiblie.

Le premier cas de contamination était assez fort pour donner un bon affaiblissement de
I’adhésion, mais pas assez pour résister au nettoyage par bombardement ionique. Méme
avec un faible temps de nettoyage, la surface du substrat s’en est retrouvée purifiée,
permettant un bon dépot de la couche d’alliage de nickel. Nous allons voir maintenant
le cas de I'adhésion avec une contamination beaucoup plus importante.

Echantillons a forte contamination

La deuxieme série d’échantillons a recu une contamination beaucoup plus impor-
tante, avec un temps de nettoyage qui difféere. Sur chaque échantillon, les mémes
mesures acoustiques que pour le précédent cas sont menées.
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FiGure 4.9 — Signaux acoustiques mesurés sur les

0 V- A ) échantillons "fortement contaminés". Le signal me-

- , . - , suré en SC1 montre de trés grandes amplitudes

0 70 140 210 280 certainement dues a une faible adhésion. SC2,SC3
Temps (ps) et SC4 montrent des échos plus atténués.

La figure montre un cas similaire aux mesures de la premiere série. Sans un
nettoyage du substrat, l'adhésion s’affaiblit grandement et la réflexion acoustique donne
un signal avec de grandes amplitudes. Pour le cas des échantillons nettoyés avant dépot
métallique, les amplitudes sont beaucoup plus faibles. Le contraste le plus important
semble étre pour le cas a 600 s de nettoyage. Les signaux mesurés en SC2 et SC3 ont des
échos beaucoup plus visibles que ceux mesurés sur I’échantillon SC4. Le coefficient de
décroissance extrait pour SC2 vaut |y| = 0.46, pour SC3 on a |y| = 0.40 et |y| = 0.35 pour
SC4. Pour ce point de mesure, les coefficients sont plus contrastés par rapport au temps
de nettoyage. La contamination semble avoir été plus résistante aux ions d’argon.

La figure montre la distribution des coefficients de décroissance dans la zone
mesurée, ainsi que la moyenne calculée sur chaque cas. Nous avons, une fois de plus,
la valeur du coefficient de décroissance la plus élevée pour 1’échantillon qui n’a pas
recu de nettoyage. La distribution des coefficients de décroissance extraits pour SCI1 fait
penser a deux gaussiennes centrées a 0.35 et 0.60, avec une moyenne égale a |y| = 0.54.
Il peut s’agir des points mesurés a 'intérieur et a I’extérieur de la trace de doigt.

La différence avec cette nouvelle série se trouve dans la moyenne du coefficient de
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décroissance qui reste élevée malgré les 200 s de bombardement ionique. Nous retrou-
vons une valeur plus faible par rapport a SC1, mais une distribution des coefficients de
décroissance similaire a une gaussienne autour de 0.45. A noter que les deux cas ont
des valeurs maximales mesurées supérieures a 0.60. Il en va de méme pour SC3, ces
points risquent de donner un grand affaiblissement de la couche par un effet de bord et
un arrachement plus facile par du test au scotch. Ces résultats ameénent a penser que le
dépot sur ce substrat nettoyé est resté tres faible au niveau de I’adhérence. Finalement,
les échantillons SC3 et SC4 montrent une diminution au niveau des valeurs, mais cette
diminution est loin de démontrer un cas d’adhésion parfaite : appliquer le temps de
nettoyage des échantillons faiblement contaminés a ces échantillons n’a pas suffit a
rétablir une bonne adhérence.
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Ficure 4.10 — Série d’échantillons "fortement contaminés” : (a) distribution des valeurs mesurées pour
chaque échantillon de la seconde série. (b) moyenne du coefficient de décroissance mesuré par temps de
nettoyage. Une distribution importante pour chaque échantillon est obtenue, ’adhésion reste affaiblie. Il
y a un contraste plus important dans la moyenne des coefficients de décroissance par rapport au temps
de nettoyage.

Ce deuxieme cas de contamination est beaucoup plus résistant au nettoyage par
bombardement ionique. Les valeurs mesurées acoustiquement vont dans le sens d’une
adhésion encore affaiblie malgré un long temps de nettoyage.

Conclusion

Nous avons extrait une moyenne du coefficient de décroissance pour une grande
zone mesurée sur chaque échantillon de deux séries déposées a adhésion variable.
En comparant chaque résultat, la valeur du coefficient de décroissance est grande dans
chaque cas ou une mauvaise adhésion est attendue. Les contaminations au niveau du
substrat avant dépot sont connues pour créer un affaiblissement de ’adhérence pour
les couches minces. Dans les cas présents, les mesures acoustiques donnent des valeurs
du coefficient de décroissance élevées pour chaque cas a forte contamination, témoins
d’une faible adhésion. Le nettoyage par bombardement ionique est utilisé pour éliminer
ces contaminations et permettre une amélioration au niveau du dép6t. En augmentant
le temps de nettoyage, les valeurs de y mesurées ont diminué, donnant un indice
d’une amélioration de I'adhérence. Ces résultats mettent en évidence une sensibilité
de la méthode pour les mesures d’adhérence, la distribution des valeurs du
coefficient de décroissance permettent de donner une meilleure précision de la qualité
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de ’adhésion pour la zone mesurée. La moyenne des points mesurés n’est pas toujours
un critere représentatif de cette qualité : en effet, il est important de connaitre les points
les plus faibles (avec une grande valeur de y), car ces points créent souvent un effet de
bord générant un arrachement total de la couche. Le tableau [4.2]regroupe les résultats
par série, avec la moyenne de leur épaisseur mesurée.

Echantillons Influence adhésion Mesures |AP1C|
Trace Temps de Epaisseur Moy.
. nettoyage Coeff.
de doigt (nm)
(s) 14

SP1 Aucune 0 230 0.46 + 0.05

SP2 Sans 0 255 0.55+0.05
creme

Série 1 SP3 Sans 300 238 0.33+0.03
creme

SP4 Sans 600 242 0.34+0.03
creme

sC1 Avec 0 210 0.54+0.10
creme

Série 2 SC2 Avec 200 238 0.48 +0.07
creme

SC3 Avec 400 238 0.40 + 0.07
creme

SC4 Avec 600 224 0.38+0.05
creme

TaBLEAU 4.2 — Tableau des échantillons déposés avec une trace de doigt.

Nous allons maintenant étudier chaque couche contaminée par du test au scotch
afin d’obtenir une confirmation de la variation de ’adhésion détectée par la méthode
AP1C]

4.2.2 Confrontation : mesures APiC et test au scotch

Dans l'objectif de faire une qualification de I’adhésion sur chaque couche mince,
nous devons confronter ces premiers résultats acoustiques a des arrachements de
la surface par test au scotch. Pour rappel, tous les couches ne seront pas étudiés a
ITEMN], une partie sera envoyée au Deux nouveaux groupes d’échantillons sont
formés en mélangeant les deux séries précédentes : le premier groupe est constitué de
quatre échantillons avec chacun un temps de nettoyage différent. Ils seront envoyés au
Le deuxieme groupe reprend deux échantillons sans temps de nettoyage et deux
autres avec un temps de 600s, ce qui est le temps maximal utilisé dans cette étude. Ils
seront étudiés a 1TEMN] Le tableau [4.3] montre les nouveaux groupes d’échantillons
contaminés.
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Trace Temps de Epaisseur Moy. test au

Nom . nettoyage Coeff.
de doigt (nm) scotch
(s) 14
Echantillons testés au |CNES|

SpP2 Sans 0 255 0.55+0.05

creme
SC2 Avec 200 238 0.48+0.07 ! bande

creme adhésive
SP3 Sans 300 238 0.33 +0.03

creme
SC3 Avec 400 238 0.40 +0.07

creme

Echantillons testés a 11IEMN|

SP1 Aucune 0 230 0.46 +0.05
SC1 Avec 0 210 0.54+010 +Dbandes

creme adhésives
SP4 Sans 600 242 0.34+0.03

creme
SC4 Avec 600 224 0.38 +0.05

creme

TABLEAU 4.3 — Tableau des échantillons pour test au scotch divisés en deux groupes : étudiés au CNES et
étudié a 'TEMN.

Echantillons étudiés a JIEMN]|par test au scotch

Nous commengons par exposer les résultats des tests au scotch faits a 1/TEMN] Nous
avons a notre disposition quatre échantillons et quatre bandes adhésives numérotées
par ordre croissant de la force d’arrachement. Cette valeur a été estimée a partir de
mesures réalisées au [CNES]| Les scotchs 1 et 2 sont considérés comme les plus faibles,
leur force d’arrachement étant d’environ de 1,7 N/cm. Ce sont des scotchs au collage
comparable a des scotchs de bureau. Les scotchs 3 et 4 ont beaucoup plus de résistance,
avec une force supérieure a 5N/cm. Leur collage est prévu de résister un poids allant
jusqu’a 10 kg.

Les mesures d’adhérence par test au scotch se poursuivent comme suit : la bande
adhésive est déposée a la surface de I’échantillon, recouvrant I’ensemble de la zone
contaminée. Apres une attente de 60s, la bande est retirée par une extrémité sans
déplacer I’échantillon. On fait une estimation de la surface arrachée par rapport a la
surface étudiée. Pour un cas non arraché, la valeur est de 0, et la valeur 1 représente
un arrachement total. Pour un arrachement partiel, on utilise une valeur entre O et 1,
calculée comme suit : surface arrachée / surface mesurée. Ces estimations pour un test au
scotch sont inspirées des travaux de Kondo et al [79]. Ces valeurs sont ensuite corrélées
aux valeurs de ¥ mesurées par

Les figures et montrent les résultats des mesures acoustiques et la corrélation
avec les arrachements scotchs.
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Une trés bonne corrélation est obtenue entre les valeurs du coefficient de décrois-

sance et la quantité de couche arrachée par test au scotch. Plus la valeur de y est élevée,
et plus il est facile d’arracher la couche avec un scotch a faible force d’arrachement.
Pour SC1 : ayant recu une forte contamination, une importante moyenne du coefficient
de décroissance est mesurée par Le test au scotch confirme l’estimation d’une
tres faible adhérence, car I’arrachement de la couche par la bande adhésive est totale.
Le cas le plus intéressant est celui de SP1, pour lequel on mesure une moyenne de
|y| = 0.46, avec des signaux acoustiques a tres forte amplitude. Plus on utilise un scotch
résistant et plus ’'arrachement de la surface est important, jusqu’a atteindre I’arrache-
ment total. C’est un comportement prévisible pour une couche mince donnant cette
quantité d’onde réfléchie a 'interface. Ce phénomeéne venait bien d’'une mauvaise adhé-
rence au dépot. Finalement, les deux échantillons restants, avec des faibles valeurs de
¥, ont bien résisté aux forces d’arrachement, prouvant ainsi une bonne adhésion avec le
substrat.
Nous avons confirmé ’adhésion graduelle mesurée par [AP1C| pour cette série d’échan-
tillons. Ces mesures effectuées sur la totalité de la surface de la couche confirment la
dégradation de I’adhésion par contamination ainsi que son amélioration par nettoyage
a bombardement ionique.
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Echantillons étudiés au [CNES|par test au scotch

Nous continuons d’exposer les corrélations avec les cas étudiés par le Sur les
quatre échantillons envoyés, seulement deux ont été testés au scotch : SP2 et SC2. En
plus des mesures acoustiques sur ’ensemble de la trace de doigt, deux zones plus petites
ont été étudiées par méthode sur chaque échantillon. La premiere se situe au
centre de la trace de doigt et la deuxiéme est a I’extérieur, sur une zone non contaminée.
Le but de cette manceuvre est d’avoir une premiere confirmation du contraste de
I’'adhérence entre une zone contaminé et une zone propre, sur un méme échantillon.
Les résultats des mesures acoustiques sont données sur le tableau

Temps
Echantillons | nettoyage Zone contaminée Zone propre
(s)
Points Moy. Coeff.| Points Moy. Coeff.
mesurés )4 mesurés y
SpP2 0 6400 0.68+0.1 100 0.47 £0.05
SC2 200 4200 0.45+0.1 100 0.35+0.02

TaBLeAU 4.4 — Tableau des valeurs extraites par zones mesurées des échantillons envoyés au CNES.

Nous avons, pour les deux échantillons, la zone contaminée qui donne une moyenne
de y bien supérieure a la zone propre. Ce résultat vient d’une réflexion acoustique plus
importante dans la zone contaminée. Il est également intéressant de noter les valeurs
similaires entre la zone propre de SP2 et la zone contaminée de SC2. Nous retrouvons
une adhérence similaires dans deux cas tres différentes.

Ces deux échantillons ont été ensuite étudiés sur chaque zone mesurée avec le scotch
nommé Lyreco a 1,7 N/cm de force d’arrachement. Dans le cas de SP2, il y a un arra-
chement total sur la zone contaminée. Ce comportement de la couche au test au scotch
était prévisible a cause des importantes valeurs mesurées de y. Sur la zone propre, on a
également des valeurs de y élevées et on obtient un arrachement partiel de la surface,
estimé a 40 % par rapport a la zone étudiée. Ce test au scotch confirme une adhérence
corrompue sur toute l'interface et non uniquement sur la partie contaminée (bien que
I’'adhérence soit encore plus faible sur cette zone).

Pour SC2, qui a été fortement contaminé mais nettoyé par bombardement ionique, la
couche ne s’est arrachée sur aucune des zones étudiées. Il est prévu que la zone propre
montre une adhésion résistante au scotch, vu que rien n’est venu corrompre le dépot sur
cette partie. De plus, les valeurs mesurées par [AP1C|laisse attendre une bonne adhésion.
On remarque sur la figure[4.13|1a différence du pourcentage d’arrachement entre la zone
contaminée de SP2 et la zone propre de SC2. Malgré une moyenne de y similaire entre
les deux zones, nous avons, pour SP2, des valeurs maximales autour de 0.70, et aucune
valeur supérieure a 0.60 pour SC2. Il y a clairement plus des points fragiles dans SP2.
Cette variation au niveau des points les plus fragiles pourrait expliquer pourquoi il a
été plus facile d’arracher une des couches sur les deux échantillons, malgré la proximité
de leur moyenne respective.
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4.2.3 Conclusion pour une qualification de I’adhésion

En suivant un protocole de contamination et nettoyage, nous avons créé deux séries
d’échantillons a adhésion graduelle. Nous avons commencé par faire des mesures acous-
tiques sur chaque échantillon, et une variation graduelle de la valeur du coefficient y
par rapport au temps de nettoyage du substrat est obtenue. Les résultats acoustiques
ont donné les premiers indices sur la qualité de I'adhérence. Pour en faire une qualifica-
tion complete, nous avons soumis chaque couche a un test au scotch. Quatre bandes
adhésives a différentes forces d’arrachement sont utilisées. Chaque couche arrachée
s’est comportée comme prévu par les mesures acoustiques. Chaque échantillon avec
des grandes valeurs du coefficient de décroissance extraites ( ¥ > 0.50 ) a un arrache-
ment total de la couche, et un arrachement partiel pour une distribution des valeurs
située autour de 0.45. Finalement, les faibles valeurs de y (< 0.40) montrent une bonne
adhésion et la couche résiste a la force d’arrachement de n'importe quel scotch. Ces
résultats mettent en évidence le lien entre la qualité de ’adhésion d’une couche mince
et les mesures de coefficient de décroissance. Une bonne corrélation est obtenue pour
chaque échantillon étudié.

Par la nature des contaminations introduites au niveau de l’interface, des zones contras-
tées sont localisées au sein d’'une méme couche. Grace a la nature locale de la méthode
nous avons fait des premieres mesures sur la partie contaminée et non conta-
minée. Les arrachements de la surface ont confirmé cette corrélation entre les deux
zones. Ces premiers résultats donnent une preuve de la sensibilité de la méthode
aux variations d’adhérence entre différents échantillons mais également au sein d’une
meéme interface.

Nous pouvons alors nous intéresser au contraste au niveau de ’adhérence a l'intérieur
de la trace de doigt. Nous allons choisir un méme échantillons et faire des images
acoustiques sur des tres petites zones donnant une représentation de la différence au
niveau de ’adhésion pour un méme dépot.

4.3 Mesures locales : cartographies acoustiques

Nous avons choisi d’utiliser une trace de doigt comme type de contamination car
cela nous donnait également la possibilité de démontrer les capacités de mesures
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locales de la méthode Pour cette partie, nous allons travailler sur un unique
échantillon et analyser les contrastes d’adhérence au sein d’'une méme interface. Nous
allons faire des mesures beaucoup plus précises sur la trace de doigt (zone contaminée)
et a 'extérieur (zone propre). Grace a la sensibilité de la méthode aux variations
de l'adhérence a I'interface, nous pourrons faire des images acoustiques retracant la
forme de 'empreinte déposée. Ces variations sont dues au fait que le gras déposé vient
des crétes de 'empreinte digitale : les creux n’ayant pas un contact direct, il n’y a pas de
contamination et donc ’adhérence n’est pas corrompue.

Nous travaillerons sur ’échantillon SC1 qui est le plus contaminé de tous, avec une
grande distribution au niveau des valeurs du coefficient de décroissance. Nous allons
étudier trois petites zones : une centrée sur la trace de doigt et deux au bord. Nous
commencerons par les mesures acoustiques, donnant une image de la variation de
I’adhésion. Puis nous étudierons ces mémes zones par test au scotch, essayant d’arracher
uniquement les zones avec un grand coefficient y. Une image globale de la trace de doigt
sera également réalisée avant que la couche ne soit entierement arrachée au scotch.

4.3.1 Analyse du contraste dans l’adhésion par image acoustique

L’échantillon SC1 représente le cas avec la contamination la plus importante. Nous
faisons des mesures acoustiques identiques au cas précédent : montage en rouge/bleu,
avec une fenétre temporelle de 300 ps. Nous commencons par regarder deux signaux
acoustiques montrés sur la figure obtenus dans une méme zone de mesure.

400 T T T T
Créte | |
. Creux
S 4
2
9 |
3 200 -
a i
€ f
<
71 Ficure 4.14 - Signaux acoustiques mesurés sur
04 1 SCI. Net contraste dans la décroissance des échos
. . —  successifs. Les points des mesures, distants de
0 100 200 300 59 um, sont attribués a une créte et un creux de la
Temps (ps) trace de doigt.

La différence au niveau des amplitudes des échos est frappante. Une distance de
50 pm sépare un point de 'autre mais le premier signal donne une valeur qui vaut :
|y| = 0.64 et |y| = 0.40 pour le deuxiéme. Il s’agit d’un contraste de 60 % pour deux
points trés rapprochés. La différence vient du fait que le premier est pris sur une créte,
et donc sur une partie contaminée, et le deuxiéme sur un creux, soit une zone propre
bien adhérée. A noter le temps de vol similaire entre les deux signaux, soit une épaisseur
égale entre la créte et le creux. Ce genre de variation nous amene a chercher différentes
zones dans ce méme échantillon pour obtenir une estimation de la qualité de ’adhésion
avant de corréler les mesures acoustiques avec du test au scotch, pour confirmer cette
estimation. Nous allons mesurer acoustiquement trois petites zones sur la trace de
doigt. Nous étudierons les signaux acoustiques ainsi que les contrastes des valeurs du
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coefficient de décroissance extrait. Certaines des mesures faites vont dépasser les 10 000
points et peuvent prendre plus d’une journée entiére a étre achevées. Pour cette raison,
obtenir une image totale de la trace de doigt était tres difficile, mais nous allons tout de
méme en visualiser une grande partie.

Mesures sur des petites zones contrastées acoustiquement

1- Mesures au centre de la zone contaminée
Nous faisons la premiere cartographie au centre de 'empreinte digitale. L'image
acoustique, ainsi que la répartition des valeurs de y, sont montrées sur la figure [4.15]
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FiGure 4.15 - Image acoustique de la trace de doigt générée grace aux variations des valeurs de y dues a la
contamination, montrant une sensibilité aux changements d’adhésion. Les creux et les crétes sont visibles
par contraste de la valeur du coefficient de décroissance extraits. (a) image acoustique. (b) distribution
des valeurs de y pour la zone contaminée.

Les dimensions de la zone a imager sont de 5x 3 mm?, un total de 6400 points sont
mesurés pour obtenir cette image acoustique. Chaque point de mesure est séparé de
50 um. Les crétes et les creux sont parfaitement visible grace a un contraste important
entre les valeurs de y extraites. Le dépot de l'alliage de nickel sur les creux ne semble
pas montrer d’affaiblissement de I’adhérence. Sur I’histogramme nous voyons une dis-
tribution importante pour le coefficient de décroissance, avec un regroupement centré
autour de 0.35 et 0.45. Le premier correspond tres certainement a toutes les zones en
bleues foncées sur la cartographie acoustique, c’est-a-dire les creux. Le deuxieme doit
venir des crétes, soit les points de contamination.

2- Mesures au bord de la trace de doigt

Nous continuons les mesures locales par sur des couches minces avec une
image au bord de la trace de doigt. L'image précédente a montré une différence entre
les crétes et les creux, nous cherchons maintenant a analyser le contraste acoustique
entre la zone contaminée et la zone hors de la trace de doigt. Nous partons du centre
de cartographie pris pour la figure en agrandissant la zone de mesure afin de
retrouver la frontiére de la trace de doigt. En créant une contamination par trace de
doigt, on forme une zone de contamination ovale dont les limites correspondent a la
taille de I'empreinte digitale. Les mesures sont cette fois faites sur une zone de 6 x6 mm?,
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pour un total de 5600 points. La différence vient du fait que chaque point mesuré est
séparé de l'autre par 80 pm au lieu de 50 pm, et la fenétre temporelle pour le signal
acoustique est réduite a 280 ps. Ceci permet de réduire le temps de mesure total qui
peut prendre plus de 24 h. Le montage [AP1C|reste en rouge/bleu.

Y (mm)

Ficure 4.16 — Cartographie acoustique d’une par-
tie de la trace de doigt. Les mesures montrent une
zone contaminée par la trace de doigt et une zone
propre. Le contraste acoustique entre les deux
zones est trés important.

La figure[4.16]montre la cartographie obtenue par mesure acoustique. Nous sommes
bien placés a une des limites de la trace de doigt et deux zones contrastées sont obtenues.
Nous allons analyser les valeurs acoustiques sur deux zones a dimensions égales, prises
a l'extérieur et a l'intérieur de la trace de doigt. Nous regarderons la forme des échos
mesurés et les coefficients de décroissance extraits.
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Ficure 4.17 — Cartographie
acoustique a la limite de la
trace de doigt. Les signaux
acoustiques montrent une ré-
flexion plus importante pour

Y (mm)

Y =042
oy les mesures faites sur la
trace de doigt. Sur la zone
70 140 210 propre, il semble y avoir une
Temps (ps) meilleure adhésion.

La figure[4.17Jmontre les deux zones prises pour étudier le contraste acoustique. Ces

zones regroupent environ 150 points mesurés. On trace les signaux acoustiques : la zone
contaminée a un grand retour de l'onde acoustique et donc de tres fortes amplitudes.
Pour la zone propre, nous retrouvons un cas typique avec une adhésion correcte.
Apres extraction du coefficient de décroissance, nous faisons la moyenne pour les deux
zones extraites.
La premiere donne une valeur de |y| = 0.56, il s’agit bien de ce qui est attendu pour
une couche mal adhérée. Pour la deuxieme zone, la moyenne calculée est || = 0.42, la
valeur est plus élevée que ce qui est attendu pour une bonne adhésion entre un alliage
de nickel et du silicium. Il est possible d’avoir un affaiblissement de ’adhésion dans des
zones aussi proches de la contamination.
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I1 est donc intéressant de regarder la répartition des valeurs des coefficients de décrois-
sance obtenues entre chaque zone. Ceci est montré sur la figure
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Ficure 4.18 — Valeurs extraites sur la zone propre et la zone contaminée. (a) moyenne des coefficients de
décroissance. (b) Distribution des valeurs du coefficient de décroissance. La différence pour le cas noir
s’explique par la présence des crétes et des creux sur la trace de doigt.

La zone propre semble avoir une meilleure adhésion. Les valeurs de y sont particu-
lierement centrées autour de 0.40. Nous calculons une faible moyenne avec un petit
écart type. Il est plus intéressant de regarder la variation sur la répartition des valeurs
mesurées sur la zone contaminée. Nous pouvons quasiment deviner deux gaussiennes
centrées entre 0.45 et 0.65, séparées a 0.55. Sur I’ensemble nous obtenons une moyenne
de 0.56, ce qui indique le cas d’une faible adhésion. Ces deux gaussiennes peuvent étre
reliées a la présence des creux et des crétes dans la trace de doigt. Les crétes étant les
seules parties de la peau qui sont entrées en contact direct avec la surface du substrat, la
contamination est déposée a cet endroit. On retrouve donc un affaiblissement de I’ladhé-
sion. Parallélement, les creux représentent les endroits ou il n’y a pas eu de contact et
donc pas de contamination : le dépot se fait alors correctement lors de la pulvérisation,
et de fait la réflexion acoustique devient moins importante.

3- Mesures pour plusieurs crétes et creux

Finalement, nous cherchons a montrer un contraste acoustique qui regroupe les deux
cas précédents : une différence entre les creux et les crétes dans une partie contaminée
puis dans une partie propre. La zone suivante est a nouveau localisée a la limite de la
trace de doigt. Cette fois-ci, nous étudierons une zone de 7 x 6 mm? pour un total de
4200 points espacés de 100 pm. Les mémes parametres de mesure acoustique que pour
les cas précédents seront utilisés. Les crétes et les creux de ’empreinte sont bien plus
marqués.
La cartographie acoustique montrée sur la figure [4.19](a) met en évidence le contraste
au niveau de 'adhésion par une variation de la valeur du coefficient de décroissance.
Les zones n‘ayant eu aucun contact avec le doigt ont des valeurs représentatives d’une
bonne adhésion entre 1’alliage de nickel/chrome et le silicium.
Sur cette partie, nous avons une moyenne du coefficient de décroissance calculée a |y| =
0.50 pour un écart type de 0.10. La cartographie montre une majorité de bleu foncé (zone
propre) qui pourrait méme étre dominante sur la partie contaminée, particuliérement
si on prend en compte la zone hors trace de doigt. En éliminant cette partie, et ne tenant
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uniquement compte des mesures sur la trace de doigt (crétes et creux) la moyenne des
coefficients de décroissance extraite augmente, atteignant |y| = 0.51. La différence est
minime. En effet, si I'on regarde la distribution des valeurs pour les deux cas montrés
sur la figure nous pouvons constater qu’éliminer la zone propre n’entraine qu'une
faible diminution des valeurs mesurées. La distribution donne une meilleure estimation
de la qualité d’adhésion que la moyenne.
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FiGure 4.19 — Mesures sur une zone a la limite de la trace de doigt. (a) cartographie acoustique montrant
les creux et les crétes. (b) distribution des valeurs acoustiques pour ’ensemble de la zone mesurée (en
noir) et uniquement la partie trace de doigt (en rouge). La distribution donne une meilleure estimation
de la qualité d’adhésion que la valeur moyenne.

Cette faible variation des valeurs s’explique par la présence quasiment identique des
crétes et des creux. En effet, sur une zone contaminée divisée en parties presque égales
avec une bonne et une mauvaise adhésion, la répartition des valeurs mesurées reste im-
portante. Une derniére étape est donc de confirmer que seules les zones correspondantes
aux crétes sont arrachées lors du test au scotch.

Mesures sur I’ensemble de la trace de doigt

Nous achevons cette sous-partie avec une cartographie de la trace de doigt sur
une zone qui enveloppe presque la majorité de I'empreinte. La zone mesurée est de
6 x 12 mm? pour un total de 10 000 points espacés a nouveau de 80 um. Les mesures
acoustiques ne changent pas et I'extraction du coefficient de décroissance sur chaque
point de mesure est faite en suivant une loi exponentielle, extraite avec Matlab.
L'image acoustique est visible sur la figure Nous retrouvons sur cette figure une
image claire de la trace de doigt. Les crétes et les creux sont visibles grace au contraste
au niveau de 'adhésion, ainsi que 'empreinte digitale montrée sur la figure [4.15]
Quasiment la totalité de 'empreinte digitale est visible grace aux mesures acoustiques.
La valeur moyenne mesurée pour les coefficients de décroissance est de |y| = 0.50.
Une fois de plus, une répartition quasiment égale semble apparaitre entre les zones
contaminées et non contaminées, il semble y avoir autant des crétes que des creux. Cette
répartition crée un contraste important au niveau de I’adhésion.

Nous devons désormais confirmer les prédictions de cet affaiblissement de I’'adhérence
par mesure acoustique en les corrélant avec les résultats du test au scotch.
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Ficure 4.20 — Cartographie
acoustique sur une grande
partie de la trace de doigt.
Lempreinte digitale peut
étre retrouvée sur l'image
grice aux mesures acous-
tiques.

Conclusion tirée de résultats des mesures acoustiques

Apres avoir fait des mesures acoustiques sur chaque échantillon, nous avons analysé
des zones spécifiques avec un contraste important au niveau de ’adhérence pour une
meéme interface. Les résultats acoustiques obtenus montrent une forte sensibilité de
la méthode face a la présence de la contamination. Le contraste au niveau des
valeurs de y extraites monte jusqu’a 75 %, ce qui a permis d’obtenir des images claires
de la trace de doigt a partir des cartographies acoustiques. Une forte variation au niveau
de ’adhérence est a prévoir. La derniére étape consiste a passer chaque zone au test au
scotch. Une confrontation entre les deux résultats nous donnera une qualification de
I’ladhésion. Nous aurons alors une confirmation de la variation de I’adhérence estimée.

4.3.2 Confirmation de ’adhérence contrastée par test au scotch

Nous terminons cette étude de corrélation en arrachant par test au scotch, chaque
zone cartographiée acoustiquement sur I’échantillon SC1. Aux quatre zones cartogra-
phiées, nous ajoutons une mesure sur 100 points a I'extérieur de la trace de doigt. En
prenant en compte les mesures acoustiques faites en[4.2.1], cela donne un total de six
zones mesurées. Le tableau [4.5]regroupe les résultats acoustiques de chaque zone, en
rappelant les dimensions et les nombre de points mesurés.
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Moyenne
coefficient de décroissance

Numero Dlmenszlons Pomts: Moy. Coeff. y

zone (mm*) mesurés

#1 4x20 100 0.4+0.05
#2 6x7 4200 0.5+0.1
#3 5x3 6400 0.51+0.1
#4 6 %6 5600 0.54+0.1
#5 6x12 10000 0.55+0.1
#6 15x 10 100 0.56+0.1

TaBrLeAU 4.5 — Tableau des valeurs extraites par zones mesurées sur SC1.

0.7 T T T T T T 0.7
0.6 10.6
0.5 0.5
0.4 04
0.3 0.3
#1  #2 #3 #4 #5 #6
Zones

Ficure 4.21 — Valeurs des coefficients de décrois-
sance mesurées par zone sur SCI1.

Ces résultats acoustiques sont représentés sur la figure montrant une gradua-

tion croissante de l'affaiblissement de ’adhésion. Afin de pouvoir étudier chaque petite
zone par arrachement de la surface, les quatre scotchs utilisés en[4.2.2]sont repris et
découpés en section de petites dimensions. Le protocole de mesure reste identique :
le bout de bande adhésive est déposé sur la surface durant 60s puis est retiré sans
déplacer I’échantillon. L'arrachement de la surface est déterminé selon la totalité de la
surface étudiée. On commence par montrer une corrélation générale entre les mesures
et les arrachements scotchs, répertoriés sur la figure
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Ficure 4.22 - Corrélation des tests au scotch avec
les résultats pour les zones mesurées sur
SC1. Les zones faibles (crétes) sont entiérement ar-
rachées par le scotch 1. Un pourcentage des zones
fortes (creux) est arraché par chaque scotch.

A premiere vue, toutes les zones ont fini par avoir un arrachement total (ou presque)

apres avoir été testées par les quatre scotchs. Toutes les zones contaminées (les crétes)



4.3. Mesures locales : cartographies acoustiques 131

ont été arrachées par le scotch 1 (force d’arrachement inférieur a 2 N/cm). Certains
creux sont arrachés également par effet de bord, mais une bonne partie y résiste. Pour
chaque nouveau scotch, des nouveaux creux y sont arrachés. Une faible partie finit par
résister aux quatre tests. La zone #1 (zone propre) est la plus résistante avec la meilleure
adhésion, cependant I'arrachement de la couche a tout de méme été possible. Ces essais
confirment ’affaiblissement de 'adhérence, par la présence de la contamination au
niveau de l'interface entre le substrat et la couche d’alliage de nickel.

Nous allons terminer cette partie en montrant chaque zone cartographiée arrachée
au scotch. Nous ferons une comparaison entre les zones non arrachées et les valeurs du
coefficient de décroissance données. Nous commencerons par regarder la zone au centre
de la trace de doigt, puis les deux en périphérie de la zone propre, montrant également
'effet des crétes et des creux de I’empreinte digitale sur I’adhérence. Nous finirons par
montrer 1’arrachement total de la trace de doigt par rapport a sa cartographie.

Zones testées au centre de la trace de doigt

Une premiere cartographie acoustique de la trace de doigt est réalisée, directement
sur 'empreinte digitale. Pour un total de 6400 points de mesure, espacés de 50 um, la
résolution permet de faire une bonne distinction entre les crétes et les creux du doigt.

Images agrandies :

Avant arrachement Aprés arrachement 12 3 Tomps G
1) (2)

(a) (b)

Ficure 4.23 — Corrélation entre des mesures d’adhérence et des mesures acoustiques. (a) Photos prises de
la trace de doigt sur I’échantillon (1) avant I’arrachement par test au scotch (2) apreés ’arrachement. (b)
Image acoustique montrant les contrastes d’adhésion. La zone en rouge est reconstituée par les mesures
acoustiques et calculée comme une zone a bonne adhésion. Cette zone résiste aux arrachements scotchs.

En regardant la figure si l'on compare I'image (a-1) a la cartographie montrée
en (b), on constate que le gras déposé par le doigt correspond bien a la zone avec une
grande valeur du coefficient de décroissance. Le dépot étant fragilisé par la contamina-
tion, il y a une plus grande réflexion de 'onde acoustique a I'interface. Inversement,
les points mesurés par [AP1C|donnant une faible réflexion de I'onde, correspondent aux
cas sans contamination. Le premier scotch finit par arracher toute la partie de la zone
contaminée, avec certains points bien adhérés qui résistent a I’arrachement.

Cette résistance est illustrée par la zone encadrée en rouge sur les trois images : cette
zone correspond a un bord entre une créte et un creux (zone propre) qui a été parfaite-
ment retracé par les mesures acoustiques. Les valeurs du coefficient de décroissance
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acoustique extraites pour cette partie propre tournent autour de 0.32, les valeurs me-
surées les plus faibles de la cartographie. On constate en regardant la photo en (a-2)
que l'adhérence a été suffisamment forte pour résister a I'arrachement du test au scotch.
Les bords de la créte mesurés sur cette méme zone donnent des valeurs de y autour
de 0.40. Cela nous donne une deuxiéme explication quant a la résistance de cette zone
aux mesures d’adhérence, les points entourant cette zone n’étant pas suffisamment
faibles pour entrainer un effet de bord, et donc un arrachement total de la créte et
du creux. En effet, pour le reste de la cartographie, malgré des faibles valeurs de y,
il y a un arrachement quasi total des zones non contaminées. La plupart des valeurs
du coefficient de décroissance mesurées sur le reste des creux sont compris dans un
intervalle entre 0.38 et 0.40, et les bords des crétes ont des valeurs entre 0.55 et 0.60.
Des points aussi faibles au niveau de I’adhésion créent un effet de bord qui entraine le
reste de la couche lors des arrachements.

On a démontré un premier cas de forte variation de ’adhésion sur une méme zone.
Nous pouvons poursuivre en montrant les cartographies mesurées au bord de la trace

de doigt.

Contraste de ’adhésion et effet de bord

Les deux cartographies suivantes permettent de donner une meilleure comparaison
entre 'effet de la contamination et les zones bien adhérées car elles sont mesurées a la
limite de la trace de doigt.
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Ficure 4.24 — Comparaison des résultats des tests au scotch destructifs aux mesures acoustiques. (a)
Photos de la trace de doigt sur ’échantillon apres arrachement par test au scotch, (1) image agrandie
(2) image taille réelle. (b) Image acoustique montrant une zone contaminée et une zone propre. La zone
propre ayant une bonne adhésion résiste a I’arrachement par test au scotch.

La figure[4.24 montre le premier cas étudié, toujours évalué au centre de I'empreinte
digitale mais la zone de mesure est élargie pour voir les limites avec la partie propre.
Nous montrons deux photos apres arrachement, 1’'une réalisée avec une caméra a image
amplifiée et la seconde a échelle normale. Dans les deux cas, nous retrouvons les limites
de la trace de doigt, obtenues par valeurs acoustiques, montrant uniquement l’arrache-
ment de la zone contaminée. La couche sur une interface non contaminé résiste a la
force du scotch. Il en va de méme pour les zones non contaminées a l'intérieur de la
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trace de doigt, bien qu'une fois de plus, un effet de bord peut provoquer I’arrachement
de ces dernieres.

Nous étudions une derniere zone a la limite de la contamination, cette fois avec des
crétes et des creux plus espacés pour avoir un meilleur résultat au test au scotch.
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Ficure 4.25 — Confrontation entre les mesures acoustiques et 'arrachement par test au scotch. (a) Photos
de la trace de doigt apres arrachement par test au scotch, (1) image agrandie (2) image a taille réelle, la
zone en (1) est identifiée. (b) Image acoustique montrant plusieurs zones contaminées et zones propres.
Les mesures acoustiques montrent la distinction entre les creux et les crétes grace a une différence au
niveau de la réflexion. Cette distinction peut étre retrouvée par les mesures scotch avec les creux ayant
résisté a 'arrachement.

La derniére petite zone mesurée est également a la limite de la partie contaminée.
Les mesures acoustiques montrent une claire distinction de l’adhésion a cause d’une
contamination repartie selon la forme naturelle d’'une empreinte de doigt. Les creux
étant des zones sans contamination, le dép6t de la couche n’a pas été corrompu, la
réflexion acoustique est beaucoup plus faible. Les valeurs de y extraites sont inférieures
a 0.40. Au niveau des crétes, on obtient des valeurs allant jusqu’a 0.70. Ces valeurs
expliquent la délamination de la couche. Avec une distance plus importante entre les
crétes, l'effet de bord du scotch est moins présent et I’arrachement de la couche permet
de retrouver les zones contrastées, observées par mesures acoustiques. Ces résultats
permettent une bonne corrélation entre les arrachements des zones contaminées et
les valeurs de y obtenues. Nous avons montré non seulement la sensibilité de 1JAP1C]
aux changement d’adhésion, mais également l’avantage que représente les mesures
locales pour obtenir des petites zones contrastées. La possibilité de mener des mesures
locales par la méthode[AP1C|nous a permis d’obtenir ce contraste important au niveau
de I’adhésion de la couche, causé par des petites zones contaminées. En effet, méme
si ces zones peuvent également étre vues par méthode scotch apres un test destructif,
elles sont souvent éclipsées lors des arrachements par effet de bord.

Arrachement complet de la trace de doigt

Nous allons terminer cette partie avec une mesure plus générale sur une grande
partie de la trace de doigt. Nous avons fait une cartographie sur plus de 50 % de la zone
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contaminée, 'image obtenue par contraste de la valeur du coefficient de décroissance
est montrée sur la figure [4.26[en (b).
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Ficure 4.26 — Comparaison de ’arrachement total de la trace de doigt avec I'image acoustique. (a) Photo
de la zone contaminée a faible adhésion arrachée. (b) Image acoustique de la trace de doigt. Les zones a
faible coefficient de décroissance résistent a l’arrachement scotch.

On observe la forme d’une trace de doigt bien distincte, qui est ensuite comparée
au résultat d’un arrachement complet de la zone contaminée (photo (a)). Les mesures
acoustiques montrent une claire distinction entre les crétes et les creux. Dans le premier
cas, la réflexion de I'onde acoustique a 'interface est beaucoup plus importante, don-
nant des coefficients supérieurs a 0.50. Concernant les creux, ces valeurs sont entre 0.30
et 0.40. La méme distinction est faite apres un test au scotch di a une bonne adhérence
au niveau des creux. On retrouve également la zone de I'empreinte digitale montrée sur
la figure ou la majorité de la couche est arrachée par le test au scotch. Avec des
crétes qui ont des points tres affaiblis, les creux sont entrainés par effet de bord. Un seul
point faible peut décider du comportement de la couche lors des mesures d’adhésion
par arrachement.

Cette corrélation entre les mesures et le test au scotch nous permet de faire
une qualification de I’'adhésion pour un dépot d’alliage de nickel dans des zones propres
et des zones contaminées.

4.3.3 Conclusion des mesures locales

Pour cette derniére partie, nous avons fait des mesures locales de I'adhérence sur un
méme échantillon. Par la nature des contaminations introduites au niveau de 'interface,
des zones contrastées sont localisées au sein d’'une méme couche. Le c6té mesure locale
de la méthode permet de différencier ces zones, étudiées ensuite grace a des
morceaux de scotch, arrachant uniquement les zones affaiblies. Ces résultats ont mis en
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évidence le lien entre la qualité de ’adhésion d’une couche mince et les grandeurs du
coefficient de décroissance. Une bonne corrélation est obtenue sur chaque zone étudiée.
Le cas des effets de bords a été observé lors des mesures sur la trace de doigt. Les
crétes et les creux forment deux zones avec un contraste de I’adhésion tres important.
Pour les creux, la plupart des points ont une valeur de y entre 0.30 et 0.35, ce qui est
caractéristique d’'une bonne adhésion entre une couche d’alliage de nickel et un substrat
en silicium. Au niveau des crétes, certains points peuvent aller jusqu’a 0.70, on a alors
un contraste supérieur a 100 %. La facilité d’un arrachement des crétes est donc sans
surprise. Cependant, dans certains cas, les creux sont également arrachés, entrainés par
les crétes a cause de l'effet de bord. Pour le cas de mesure de I’adhésion par arrachement,
un seul point faible peut décider du comportement de la couche.

4.4 Conclusion sur les mesures locales de ’adhésion

Dans ce chapitre nous avons mis en évidence I’avantage du coté mesure locale de la

meéthode Nous avons créé des variations de ’'adhérence dans une méme interface,
pour ensuite donner un contraste de la qualité de I'adhésion entre les zones affaiblies et
les zones intactes.
Dans un premier temps, nous avons cherché la meilleure méthode pour obtenir une
variation de 1’adhésion sur différentes zones dans une méme couche. Une trace de
doigt déposée sur la surface du substrat fut retenue. La contamination déposée étant
centrée sur I’échantillon, deux zones sont formées. De plus, les crétes et les creux de
I'empreinte digitale forment elles-mémes des variations d’adhésion a l'intérieur de
la zone affaiblie. Les mesures acoustiques ont donné des variations au niveau de la
réflexion de 'onde a I'interface, montrant une sensibilité a la qualité de I’adhésion. Le
nettoyage par bombardement ionique permet de diminuer I'impact de la contamination
sur le dépot de la couche. Des lors, deux séries de quatre échantillons sont fabriquées,
afin de créer une statistique sur les résultats des mesures acoustiques en fonction de
'affaiblissement de 1’adhésion.

La seconde partie était focalisée sur une qualification globale de ’adhésion pour
chaque échantillon. La premiere étape était composée des mesures acoustiques sur
une grande partie de la surface de la couche mince. Les valeurs du coefficient de dé-
croissance ont immédiatement montré une différence au niveau de I’adhésion entre
les échantillons fortement contaminés et ceux qui ont subi un nettoyage avec un long
temps d’exposition.

A la lumiere de ces résultats, la deuxieme partie a ensuite traitée la qualification binaire
de I'adhésion par arrachement de surface. La plupart des échantillons ont été soumis
a un test au scotch. Deux nouveaux groupes ont été ainsi formés. Le premier a été
étudié au les mesures ont été effectuées avec une seule bande adhésive avec
une faible force d’arrachement. Deux zones ont été étudiées : propre et contaminée.
Ces zones ont montré un contraste au niveau des résultats acoustiques, allant jusqu’a
50 %. L'arrachement fut immédiat pour les zones les plus faibles. La corrélation avec les
mesures [AP1C] était correcte. Le deuxiéme groupe a été étudié a 1JTEMN] Ici, les mesures
scotchs ont été faites avec quatre bandes adhésives différentes, les résultats obtenus
correspondent aux prédictions théoriques. Plus la valeur du coefficient de décroissance
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est élevée, plus I'arrachement de la couche est facile.

A partir de ces corrélations entre les résultats acoustiques et les arrachements de surface,
nous avons montré que 'augmentation de la valeur du coefficient y venait bien d’un
affaiblissement de ’adhésion.

Enfin, nous nous sommes concentrés sur des mesures locales pour une unique
couche mince. Des mesures plus précises ont été faites sur des zones tres petites. A
partir des valeurs de y, une cartographie acoustique a pu étre générée. Le contraste
obtenu par une différence dans la réflexion de l'onde acoustique a l'interface, di1 a la
contamination déposé, a permis d’exposer la présence des crétes et des creux. Ainsi,
I'image de I'empreinte de doigt fut parfaitement recréée. Ces mémes zones ont été
arrachées par du test au scotch. Bien qu’une partie des creux ait été arrachée par effet
de bord, le comportement de la couche pour les parties contaminées et propres furent
cohérentes avec les valeurs du coefficient de décroissance. La corrélation entre les résul-
tats acoustiques et mécaniques a permis de différencier la qualité de ’adhésion entre
les crétes et les creux de la trace de doigt.

Ces mémes études pourraient étre appliquées a des cas beaucoup plus complexes

(grandes épaisseurs, empilements de différents matériaux...) afin de localiser tout point
faible mettant en danger la structure du systéme.
En effet, cet étude acoustique a été réalisée dans un contexte tres précis : 1’affaiblis-
sement de 'adhérence a été engendrée par la trace de doigt, et les expériences ont
toutes été menées sur des couches en alliage de nickel a 200 nm d’épaisseur. Ce sont ces
conditions qui ont permis d’obtenir les cartographies acoustiques, spécificité du coté
mesure locale dJAP1C| Cela dit, I’étude aurait pu aller plus loin en travaillant avec des
épaisseurs plus grandes. Des couches minces de l'ordre du micrometre permettraient
de recouvrir l'intégralité de la trace de doigt, devenant indétectable aux mesures op-
tiques. La méthode serait toujours capable de retrouver les variations au niveau de
I’adhésion et donc la présence de la contamination. Mais travailler a de telles épaisseurs
avec la méthode [APiC|requiert une fenétre temporelle de mesure bien plus grande, afin
d’obtenir des signaux acoustiques contenant au moins deux échos. Des lors, obtenir une
cartographie acoustique pourrait prendre jusqu’a une semaine de mesures.

Par manque de temps, nous nous sommes limités a une qualification binaire de
I’ladhésion. Il serait plus intéressant, dans l’avenir, de corréler cette expérience acous-
tique a des méthodes donnant une quantification de I'énergie d’adhésion. Une valeur
quantifiée directement liée a 'adhésion pourra alors étre associée au coefficient de
réflexion, donnant a la méthode [AP1C]’avantage d’étre une méthode de qualification de
I’adhésion non destructive.
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Dans les chapitres précédents, I’étude de I'affaiblissement de 'adhérence a été menée
uniquement sur le cas simple d’une seule couche mince sur un substrat. Les échantillons
étudiés n‘avaient qu'une seule interface, facilitant I’analyse par propagation d’onde
acoustique. Dans ce dernier chapitre, nous aborderons les perspectives de I’étude des
échantillons multicouches et la capacité de la méthode a détecter l'interface a
adhérence affaiblie. Dans un premier temps, nous commencerons par montrer les stra-
tégies de fabrication des échantillons dont I’'adhérence devrait étre affaiblie par ’ajout
d’une couche de contrainte. Nous présenterons ensuite la série d’échantillons qui sera
étudiée et nous ferons une premiere interprétation des mesures acoustiques pour un
cas a deux couches d’épaisseur similaires. Nous continuerons avec l’analyse des signaux
mesurés a partir des simulations, nous permettant de connaitre les caractéristiques des
empilements et ainsi de détecter la ou les interfaces fragilisées. Nous acheverons ce
chapitre en discutant des premiers résultats et des perspectives qu’offre IJAP1C|sur des
empilements multicouches.
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5.1 Affaiblissement par contraintes:empilement Ni/Ti/Si

Dans ce chapitre, nous nous inspirerons des travaux de Kondo et al. qui ont démon-
tré l'affaiblissement de I’'adhésion d’une couche de titane sur un substrat en silicium
par I'ajout d’une couche de nickel a forte épaisseur [79]. Nous commengons alors par
fabriquer des échantillons avec une épaisse couche de titane a laquelle sera ajoutée une
couche de nickel dont I’épaisseur variera. Nous allons travailler avec du nickel pur, car
des alliages de nickel (nickel/chrome) empéchent la formation de contraintes, qu’elles
soient thermiques ou chimiques [113]]. Une série d’échantillons a adhésion variable sera
ainsi réalisée.

Ensuite, des mesures acoustiques seront menées sur chaque échantillon afin d’avoir une
premiere qualification de I'adhésion. Nous montrerons les signaux obtenus pour I’étude
d’un empilement de deux couches minces a épaisseurs égales.

5.1.1 Influence de la position de I’échantillon lors du dépot

La premiere étape consiste a fabriquer des échantillons multicouches, composés
dans le cadre de cette étude, d’un substrat en silicium, sur laquelle repose une couche de
Titane, recouverte a son tour d’une couche de Nickel. Afin de faire décroitre I’adhérence
a 'interface Ti/Si, nous faisons le choix de faire varier ’épaisseur de la couche de
Nickel, et de fixer celle de la couche de Titane. Nous nous attendons a observer un
affaiblissement de ’adhésion plus important quand croit I’épaisseur du Nickel (voir

figure[2.17).

mlerface

Couche intermédiaire : Titane (250 nm)

interface

F1GURE 5.1 — Schéma d’un empilement Ni/Ti/Si.

Nous commencons avec deux dépots distincts de deux échantillons test avec une
épaisseur de nickel de 200 et 600 nm. Les dépots sont faits sur un substrat en silicium
[100], dont la surface est nettoyée par bombardement d’ions d’argon durant une mi-
nute. Une couche de titane d’environ 250 nm d’épaisseur est déposée en premier par
pulvérisation. Sans sortir I’échantillon de la chambre de dépot, la couche de nickel est
déposée directement sur le titane. L'adhérence des échantillons est ensuite étudiée par
test au scotch. Une bande adhésive a faible force d’arrachement est placée a la surface
du nickel, puis retirée délicatement sans déplacer ’échantillon. Contre toute attente,
seule la couche a faible épaisseur de nickel est arrachée. Nous décidons de faire de
nouveaux essais, cette fois avec deux cas de méme épaisseur de nickel. Deux morceaux
de substrats sont placés cote a cote dans la chambre de dépot. Le méme protocole de
dépot est suivi afin d’obtenir deux échantillons rigoureusement identiques : Ni/Ti/Si,
avec Ni a 200 nm d’épaisseur.
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Les échantillons sont soumis au méme test, dans le but déterminer si le précédent cas
de figure est reproductible ou s’il s’agit d’'un phénomene isolé d au dépot. A 'issue de
ce test, nous constatons que seul un des échantillons est arraché par la bande adhésive.
Nous cherchons alors a comprendre la raison physique d’un tel phénomene.
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Ficure 5.2 — (a) Photos des échantillons test avant et apres dépot. (1) position des deux substrats dans la
chambre de dépoét par pulvérisation. (2) résultats des tests scotch sur les deux échantillons par rapport
aux positions dans la chambre de dépot. (b) Pourcentage de la couche arrachée par rapport a la position
de I’échantillon dans la chambre de dépot.

Les photos constituant la figure montrent la position des échantillons dans la

chambre pulvérisation, avant dépot, ainsi que les résultats des arrachements par test au
scotch.
Nous considérons alors I’hypothése que le dépot par pulvérisation n’est pas homogene.
En effet, selon la position du substrat par rapport au plasma, les contraintes infligées
sur la couche de titane semblent étre différentes, ce qui entraine une variation de
'affaiblissement de I’adhésion d’un point a un autre.

5.1.2 Mesures acoustiques sur un empilement a deux interfaces

A partir des résultats précédents, nous décidons de faire une nouvelle série d’échan-
tillons Ni/Ti/Si dont ’adhérence serait influencée par la position du substrat dans la
chambre de dépdt. Pour cela nous allons utiliser deux substrats nommés T1 et T2, de
dimensions 5.5 x 4.5 cm? et 5 x 3.5 cm?. La méme procédure de dépdt que pour le cas
précédent est exécutée : des couches de titane et nickel d’environ 250 nm et 200 nm
d’épaisseur sont déposées sur le substrat apres nettoyage par bombardement d’ions
d’argon. Nous prévoyons d’obtenir des zones a différents effets de contraintes, et donc
avec une altération graduelle de ’adhérence. Les échantillons finissent par étre clivés

afin d’obtenir deux séries de quatre échantillons a dimensions plus faible (environ
2 x 1.5 cm?).

Interprétation des mesures acoustiques

Nous commencons par une interprétation des mesures acoustiques qui seront faites
sur chaque échantillon. L'excitation et la détection des ondes acoustiques sont faites
avec le montage rouge-bleu (Apoppe = 800 nm; Agopg, = 400 nm).
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Nous travaillons sur un empilement a deux couches, ce qui signifie que I’'onde acoustique
va rencontrer deux interfaces lors de sa propagation dans les deux matériaux. Apres sa
génération par voie optique, 'onde va se propager dans la premiere couche, puis elle
sera divisée en deux a son arrivée a l'interface Ni/Ti. Une partie sera transmise dans
le titane, tandis que 'autre partie sera réfléchie a I'interface et retournera a la surface.
Une nouvelle réflexion aura lieu a la surface, I'onde continuera sa propagation dans le
nickel par réflexion successives avec la surface jusqu’a étre complétement atténuée. La
partie transmise dans le titane va se réfléchir a 'interface Ti/Si, remonter a la surface
puis se réfléchir a nouveau. Lors d’'un nouveau passage par l'interface Ni/Ti, I'onde
sera a nouveau divisée en deux, avec une partie restant uniquement dans le nickel. De
nouvelles ondes réfléchies arriveront a la surface, et avec ¢a, de nouveaux échos seront
détectés. L'interface Ti/Si est celle qui nous intéresse pour notre étude d’adhérence, car
susceptible d’étre affaiblie par les effets de contraintes.

Nous devons alors différentier, dans les signaux acoustiques, les différentes interfaces a
l'origine des divers échos visibles sur le signal, c’est-a-dire, pour chaque écho identifié,
dire s’il provient de la réflexion générée a I'interface Ni/Ti ou celle a I'interface Ti/Si.
Grace aux calculs de temps de vol, il nous est possible de connaitre ’épaisseur des
couches ainsi que l'interface d’origine des échos.

Le phénomene de propagation de 'onde entre les deux couches est explicité par la
figure avec I'exemple d’un signal acoustique pour le cas Ni/Ti/Si.

J t'y
Génération
acoustique
l tl t2 t’l t”l t"z t’z
t I
! ty t,
" Interface
| k2 L2 Ti
interface
0 100 200 300 400
Temps (ps) =ttt
(a) (b)

Ficure 5.3 — Etude de 'empilement : Ni/Ti/Si. (a) signal acoustique pour une onde se propageant entre
deux interfaces. (b) phénomene de propagation de I'onde entre le nickel et le titane. Le temps de vol
mesuré sur le signal donne l'interface de réflexion de I'onde.

Le signal représenté en|[5.3|(a) montre un point de mesure sur Ni/Ti/Si. Plusieurs
amplitudes sont obtenues, chacune traduisant une réflexion sur I’'une des deux inter-
faces. Pour la premiere amplitude, nous avons une réflexion dans Ni/Ti et un temps de
vol qui vaut t; =77.3 ps, ce qui équivaut a une épaisseur de 234 nm pour le nickel. La
réplique t, est détectée avant la réflexion de t] a I'interface Ti/Si. Le nickel et le titane
ont des épaisseurs et des vitesses quasi identiques, les deux ondes arrivent dans un
intervalle de 10 ps. Cette deuxieme réflexion est quasiment annihilée par 'amplitude
arrivant a t; = 164 ps. Nous avons donc une épaisseur pour le titane égale a : 273 nm,
valeur bien supérieure a celle visée lors des premiers dépots.
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Nous notons que 'amplitude mesurée en t;" = 240.84 ps correspond bien a la réflexion a
I'interface Ni/Ti de l'onde retour du titane. Nous travaillons avec une fenétre temporelle
de 400 ps, nous permettant d’avoir, pour chaque mesure, un total de deux échos pro-
venant de l'interface Ti/Si. Il est intéressant de noter I'importante amplitude obtenue
pour une réflexion a I'interface Ti/Si (t{). S’agissant d’une onde qui a parcouru deux
fois plus de matiere que celle réfléchie a 'interface Ni/Ti (¢;), on s’attendrait a une
atténuation bien plus importante. Cela pourrait étre une premiére indication quant a la
qualité de l'interface Ti/Si. Une analyse plus approfondie est nécessaire.

5.1.3 Présentation des nouveaux échantillons Ni/Ti/Si

Zone Couche principale Couche de contrainte
Nature Epaisseur (nm) Nature Epaisseur (nm)
T1
T1.1 Ti 247.2 Ni 251.7
T1.2 Ti 287.2 Ni 262.6
T1.3 Ti 257.9 Ni 246.2
T1.4 Ti 266.9 Ni 245.0
T2
T2.1 Ti 310.6 Ni 222.0
T2.2 Ti 314.6 Ni 226.1
T2.3 Ti 329.2 Ni 237.2
T2.4 Ti 329.1 Ni 248.1

TaBLEAU 5.1 — Tableau regroupant les épaisseurs des couches des échantillons des séries T1 et T2.

Les échantillons étudiés des séries T1 et T2 sont répertoriés dans le tableau Les
épaisseurs des couches Ni et Ti sont calculées a partir des temps de vol et des vitesses
données dans ’annexe [Al
Les épaisseurs de nickel ont une valeur 25 % plus élevée que les valeurs visées lors
des différents dépots. Cette différence est bien plus importante de ce que 1’on obtient
habituellement avec les dépots par pulvérisation. Il est également important de noter
qu’au centre de la chambre de dépot, la cible de dépot et le substrat sont parfaitement
paralleles I'un a 'autre, mais a quelques millimetres sur le coté, un léger décalage de
10° a été déterminé. Ceci explique le manque d’homogénéité de I’épaisseur déposée.
Au dela des différences d’épaisseurs entre les échantillons, nous remarquons également
d’importantes variations dans les signaux acoustiques mesurés.

Sur la figure[5.4/nous montrons quelques exemples des signaux acoustiques mesurés
sur différents échantillons des séries T1 et T2. Nous commengons par remarquer l’asy-
métrie dans 'amplitude réfléchie a I'interface Ni/Ti, autour de 70 ps, présente dans
les signaux de la série T1. Cela pourrait étre une premiere indication de la présence
d’une anomalie au niveau de cette interface. Cette méme asymétrie est retrouvée dans
certaines amplitudes réfléchies a I'interface Ti/Si, a environ 170 ps. Nous notons égale-
ment 'amplitude des échos entre les deux interfaces qui sont pour la plupart de valeur
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similaire, a I'exception du signal mesuré en T1.3.
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S QI ; . ‘ FiGure 5.4 — Signaux acoustiques mesurés sur les
100 _ 200 300 400 empilements Ni/Ti/Si. Les échos montrent une
Time-delay (ps) asymeétrie au niveau des amplitudes.

A premiére vue, les signaux acoustiques sont témoins d’'un empilement bien plus
complexe qu'un simple cas Ni/Ti/Si. Si nous voulons trouver l’'interface faible dans
I’empilement, nous devons comprendre la raison des formes des signaux et obtenir une
caractérisation des couches.

5.2 Caracterisation des cas multicouches par mesures
acoustiques

Pour chaque échantillon, des mesures acoustiques ont été réalisées sur un total
de cent points différents. Les signaux obtenus montrent des différences importantes,
y compris pour un méme empilement. Nous sommes amenés a penser qu’il y a des
anomalies, autres qu’'une faible adhésion, présentes au niveau des interfaces. Dans cette
partie, nous allons utiliser des simulations afin de tenter de comprendre les phénomeénes
apparus lors de dépots, donnant cette complexité aux empilements Ni/Ti/Si. Ensuite,
nous pourrons utiliser les mesures afin d’essayer de détecter 'apparition d’une
interface fragile.

5.2.1 Résultats obtenus : 3 catégories de signaux trouveés

Parmi les signaux mesurés, nous obtenons de nombreux cas ou une asymeétrie des
échos est observable, particulierement pour les réflexions a l'interface Ni/Ti, ainsi
qu’une forte amplitude pour la réflexion a l'interface Ti/Si. Nous avons donc décidé de
former trois catégories de signaux différentes :

1 Forte amplitude pour Ti/Si

2 Amplitudes similaires pour les deux interfaces

3 Aucune asymétrie dans les amplitudes.
La figure[5.5montre un exemple de signal pour chaque catégorie. Nous partons du prin-
cipe que chaque catégorie représente un phénomene physique différent. Une confronta-
tion de ces expériences avec des simulations devrait permettre de mieux analyser ces
résultats.
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T T T T T T T
——T1.3 (catégorie #1) | |
T1.4 (catégorie #2)
——T2.1 (catégorie #3) |
100+
0-
' ' ' ' ' ' FiGure 5.5 — Signaux montrant les trois catégories
0 100 200 300 ; : _
retrouvés lors des mesures acoustiques sur les em

Temps (ps) pilements Ni/Ti/Si.

5.2.2 Confrontation des mesures aux simulations

Le meilleur outil a notre disposition pour une meilleure compréhension des signaux
expérimentaux est le logiciel de simulation. Nous commencgons par une confronta-
tion d’une simulation d’un cas parfait d’un empilement Ni/Ti/Si au signal obtenu en
T1.3, montré sur la figure (catégorie #1). Les valeurs élastiques utilisées sont celles
données dans 'annexe |A} les épaisseurs sont calculées a partir du temps de vol, les
adhérences entre les couches sont considérées comme parfaites.

—T1.3
— Simulation | |

' T ' . ' . ' FiGure 5.6 - Confrontation d’un signal acoustique
0 100 200 300 a une simulation d’un cas parfait d’'un empilement

Temps (ps) Ni/Ti/Si.

La figure[5.6/montre cette confrontation entre la simulation et les résultats expéri-
mentaux. Nous voyons tres clairement que le cas parfait d'un empilement Ni/Ti/Si ne
correspond pas du tout a ce qui a été mesuré. La différence la plus flagrante vient de
I’'amplitude donnée par la réflexion a 'interface Ni/Ti. Avec les vitesses du son dans
le nickel et le titane quasi identiques et une masse volumique deux fois plus grande
pour le nickel, nous calculons un coefficient de réflexion d’une valeur de |ry; ;| = 0.31.
Du coté de l'interface titane/silicium, nous avons un coefficient de réflexion qui vaut :
|*7i/5il = 0.18. Méme sans prendre en compte l'atténuation que devrait avoir 'onde se
propageant dans le nickel et le titane, il est clair que la réflexion a la premiere interface
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devrait étre beaucoup plus importante, or, expérimentalement, nous avons une plus
grande réflexion a I'interface Ti/Si.

Si nous voulons coordonner les simulations aux mesures, nous nous devons de réduire
la réflexion a 'interface Ni/Ti.

Simulations avec du titane a forte densité

Nous tentons une nouvelle simulation, cette fois avec une masse volumique du titane
beaucoup plus élevée (p = 7g/cm?>).
Dans ce cas particulier, le coefficient de réflexion a l'interface Ni/Ti est réduit a :
|*ni/Til = 0.10. Nous avons également considéré une mauvaise adhérence a l'interface
Ti/Si et augmenté la valeur du coefficient de réflexion a : |r7;/s;| = 0.49. Les simulations
sont faites a partir du logiciel du laboratoire utilisant les calculs décrits au chapitre
partie La nouvelle simulation obtenue est comparée aux mesures et montrée sur

la figure

—T1.3
— Simulation | Matériaux Ni Ti Si
T1.3
) Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.3 8.4
Masse Volumique (g/cm3 ) 8.9 7
Epaisseur (nm) 226 280 -

Coefficient de réflexion  |ryyr1il =0.10 |rr;5;l = 0.49

Paramétres élastiques donnés aux différents matériaux afin que la
simulation s'ajuste au signal mesuré sur T1.3.

0 100 200 300
Temps (ps)

(a) (b)

Figure 5.7 — Confrontation de la simulation aux résultats expérimentaux avec une réflexion plus faible a
I'interface Ni/Ti et tres forte a Ti/Si. (a) Montre le signal simulé superposé au signal mesuré. (b) Montre
le tableau des parameétres élastiques pour obtenir une telle simulation. La valeur encadré en rouge a été
modifié afin de représenter une faible adhésion a l’interface Ti/Si.

L’accord entre la simulation et les résultats expérimentaux s’est nettement amélioré.
Les amplitudes des premieres réflexions aux deux interfaces semblent concorder, de
méme pour les amplitudes provenant des réflexions qui ont suivi. Nous ne savons
malheureusement pas ce qui expliquerait un tel changement au niveau de la densité
du titane. La premiere hypothése serait de penser que les contraintes appliquées par
’ajout de la couche de nickel auraient un impact bien plus important sur I’élasticité du
titane, cela pourrait également expliquer les éventuels affaiblissements de I'adhérence.
La figure (b) montre également un tableau regroupant les parametres élastiques
utilisés pour la simulation. A noter que la valeur de la masse volumique du silicium
donné a p = 1.8g/cm? ne signifie pas que le matériau est moins dense, mais il s’agit
de la technique d’obtenir un coefficient de réflexion plus élevé et donc de simuler une
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adhésion plus faible aux interfaces (le coefficient de réflexion dépendant de I'impédance
et donc de la masse volumique, comme l'indique 1’équation [1.11]).

i t’l ] Génération
acoustique

t,,l t,z |
tz t”
T1
0 100 200 300
Temps (ps)
(a) (b)

FiGURE 5.8 — Etude de I'empilement : Ni/NiTi/Ti/Si. (a) signal acoustique montrant 1’éventuelle présence
d’une troisiéme interface. (b) phénomeéne de propagation de 'onde entre le nickel, ’alliage nickel/titane
et le titane. Les temps de vol mesurés sur le signal donnent les interfaces de réflexion de I'onde.

Une autre piste pourrait venir de ’asymétrie de la premiere amplitude. Nous voyons
tres clairement que cela n’est pas reproduit par les simulations. Ces formes sont gé-
néralement obtenues lorsqu’il y a une double réflexion de 1’écho. Cela serait donc
I'indicateur qu’une couche supplémentaire s’est formée entre le nickel et le titane. Nous
tentons alors une derniere simulation pour valider cette hypothése.

Simulations avec une couche supplémentaire dans la premiere interface

Si l'lasymétrie du premier écho est causée par la présence d’une couche supplémen-
taire a l'interface, cela signifie qu’il s’agit d’une fusion de deux réflexions de signes
opposés. Nous aurions, entre le nickel et le titane, un nouveau métal encore plus dense
que ces deux derniers. Nous considérons la possibilité qu’il s’agisse d’un alliage nickel/-
titane s’étant formé lors du dépot. Pour nous y référer, nous utiliserons la notation NiTi.
L'onde acoustique se propageant en premier dans un métal moins dense, la réflexion a
I'interface Ni/NiTi est de signe opposé a la réflexion a l'interface NiTi/Ti. Le pic négatif
observé a T| = 67.3 ps représente cette premiere réflexion. En prenant la vitesse du son
dans le nickel, nous avons une épaisseur de la couche qui vaut 203,5nm, ce qui est tres
proche des valeurs visées lors des dépots. L'amplitude suivante, au temps t;, est donc la
réflexion a I'interface NiTi/Ti. La différence en temps de vol entre les deux pics nous
permet de calculer une épaisseur de 28 nm pour la couche d’alliage de nickel/titane.
Ces résultats expliquent 'augmentation des valeurs d’épaisseurs de nickel obtenues
sur les mesures précédentes (voire tableau [5.1). En ayant défini ces paramétres, nous
pouvons faire les simulations pour confirmer la présence de la couche. Ces derniers
résultats sont rassemblés sur la figure
Pour ce dernier cas, nous avons, en plus des premiers échos qui sont en accord avec les
résultats expérimentaux au niveau de 'amplitude, 'asymétrie du premier écho qui a
été correctement représentée. Bien que les deux dernieres amplitudes ne correspondent
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pas tout a fait aux résultats obtenus, nous sommes tout de méme amenés a penser qu’il
y a bien une couche supplémentaire (l’alliage NiTi), qui s’est formée au niveau de la
premiere interface, et que la densité du titane est bien plus élevée que prévu.

T T T T
— Simulation| -
T Matériaux Ni NiTi Ti Si
A T1.3 (catégorie #1)
Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
Masse Volumique (g/cn® ) 8.9 10.8 9
i Epaisseur (1) 200 28 280
Coefficient de réflexion  |ryi/niril = 0.10  |ryiriril = 0.49  |rpisi| = 0.64
Paramétres élastiques donnés aux différents matériaux afin que la simulation s'ajuste au
i signal mesuré sur T1.3.
T T T
(a) (b)

Ficure 5.9 — Comparaison d’une simulation aux résultats expérimentaux. Une couche supplémentaire
est ajoutée dans la simulation a I'interface Ni/Ti. (a) Montre le signal simulé superposé au signal mesuré.
(b) Montre le tableau des parametres élastiques pour obtenir une telle simulation. La valeur encadré en
rouge a été modifié afin de représenter une faible adhésion a l'interface Ti/Si.

Confrontation entre expérience et simulation pour les 3 signaux catégorisés

Nous terminons cette premiere analyse avec une comparaison des simulations avec
chaque signal des trois catégories définies. Nous tentons de déterminer les différentes
anomalies présentes dans les empilements par rapport a la forme du signal mesuré.

— Matériaux Ni NiTi Ti Si
—T13 T1.3 (catégorie #1)
Vitesse du son (n11/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
Masse Volumique (g/cm?* ) 8.9 10.8 9
Epaisseur (nm) 200 28 280

Coefficient de réflexion  |ryinitil = 0.10  |rnirisril = 049 |rpissil = 0.64
T1.4 (catégorie #2)

Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
Masse Volumique (g/fmqS ) 8.9 11 6.5 2.33
Fpaisseur (nm) 210 39 290 -
Coefficient de réflexion  |ryi/niTil = 0.10  |rni7is7il = 049 |rpissil = 0.35
T2.1 (catégorie #3)
Vitesse du son (nm/ps) 6.05 - 6.3 8.4
Masse Volumique (g/cm? ) 8.9 - 5.5
Fpaisscur (nm) 244 - 322 -
Coefficient de réflexion lrnigril = 0.22 - |rrisil = 0.47

Paramétres élastiques donnés aux différents matériaux afin que les simulations s'ajustent aux
signaux mesurés sur T1.3, T1.4 et T2.1

0 100 200 300
Temps (ps)
(a) (b)

Ficure 5.10 — Comparaison des simulations aux résultats expérimentaux pour trois signaux a allure
différente. (a) Montre les signaux simulés superposés aux signaux mesurés. (b) Montre les tableaux des

parameétres élastiques pour obtenir les simulations. ON a deux cas d’affaiblissement de I'adhérence a
I'interface Ti/Si.

La figure montre un signal de chaque catégorie décrite en comparé a des
simulations. Les cas de T1.3 et T1.4, montrant une asymétrie dans la premiere ampli-
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tude, confirment avoir une couche supplémentaire a l'interface Ni/Ti. Inversement, la
simulation comparée au signal mesuré sur T2.1 s’accorde mieux lorsqu’aucun ajout
de couche supplémentaire n’est effectué. En effet, il y a une forme tres symétrique au
niveau des échos. Ce résultat pourrait indiquer que cet alliage ne se forme pas systéma-
tiquement sur tous les dépots.

Nous constatons également que la premiére amplitude reste trés faible par rapport a ce
qui était prédit par les simulations, indiquant que la densité du titane reste tres élevée
pour les trois points de mesure. Finalement, la forte amplitude réfléchie a la deuxiéme
interface semble étre une bonne indication d’un affaiblissement de ’adhésion entre le
titane et le silicium.

Une nouvelle fois, la figure [5.10] (b) montre les tableaux avec les valeurs élastiques don-
nées aux matériaux afin d’accorder les simulations aux mesures. Nous avons une forte
densité attribuée a l’alliage nickel/titane, avec une densité qui augmente et diminue
pour le titane. Avec I’adhésion qui se modifie numériquement a partir des valeurs de
la masse volumique, il est difficile de connaitre la densité exacte de couches. Le titane
semble étre tout de méme plus dense que prévu.

Premieére conclusion

Grace aux simulations qui ont été confrontées aux mesures expérimentales, nous
avons constaté que les empilements Ni/Ti/Si que nous avons fabriqués sont beaucoup
plus complexes que pour un simple cas a double couche. En effet, les signaux acous-
tiques ont montré des anomalies qui ne correspondaient pas directement a la théorie.
Nous avons constaté une densité beaucoup plus forte au niveau du titane, ainsi que
la formation d’un alliage entre les deux métaux. Nous avons également remarqué que
tous les signaux acoustiques sont loin d’étre identiques, ce qui signifie que la formation
d’une couche supplémentaire n’est pas systématique sur tous les empilements. Au
final, I’é¢tude des amplitudes des échos donne une premiere piste quant a la qualité des
interfaces. Nous pouvons alors poursuivre sur cette voie, et chercher a identifier, grace
a la méthode les interfaces affaiblies dans les empilements.

5.2.3 Détection d’une interface faible dans un empilement

La propagation d’une onde acoustique dans diverses couches de métaux, rencontrant
plusieurs interfaces, peut rendre la qualification des adhérences bien plus complexe.
Nous avons constaté sur plusieurs signaux une réflexion treés importante provenant de
la deuxieme interface. Pouvant s’agir d’'une indication de la qualité de I’adhérence, nous
décidons de suivre cette piste et d’identifier les échantillons avec ’adhérence la plus
faible.

Etude des interfaces par analyses des échos sur T1.4

Afin de démontrer les capacités de la méthode [AP1C]a identifier les interfaces faibles
dans un empilement, nous utilisons I’exemple de deux signaux mesurés sur le méme
échantillon. Parmi les cas de la série T1, nous avons observé une plus grande variété
de signaux dans ’empilement T1.4. Nous décidons de travailler sur cet échantillon et
d’analyser deux signaux mesurés a 700 pm de distance.
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Nous avons un signal qui appartient a la catégorie #1 : les deux réflexions provenant de
I'interface Ti/Si s’imposent par rapport aux autres amplitudes. Le deuxiéme signal est
dans la catégorie #2 : les amplitudes sont tres faibles, avec une réflexion plus importante
a la premiere interface.

T T T T
Matériaux Ni NiTi Ti Si
T1.4 (catégorie #2)
Vitesse du son (1m/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
——T1.4 (catégorie #2) Masse'Volumique (g/cm? ) 8.9 11.5 8 2.33
——T1.4 (catégorie #1) Epaisseur (1) 212 40 288
—— Simulation Coefficient de réflexion  |ryynitil = 0.12  |ryitiTil = 0.16  |rrisil = 0.44
T1.4 (catégorie #1)
Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
Masse,\’olumique (g/cm?’) 8.9 10.5 8
Epaisseur (nn1) 212 40 288
Coefficient de réflexion  |ryi/nitil = 0.08  |ryiri/il =012 |rrisil = 0.71
Paramétres élastiques donnés aux différents matériaux afin que les simulations s'ajustent
: . . . aux signaux mesurés sur T1.4.
0 100 200 300 400
Temps (ps)
(a) (b)

Ficure 5.11 — Confrontation des simulations aux résultats expérimentaux, obtenus avec T1.4, afin d’iden-
tifier I'interface fragile. Les deux signaux montrent la présence de l'alliage NiTi, avec des amplitudes des
échos tres différentes.

La figure[5.1T|montre les deux mesures expérimentales comparées a des simulations.
Les deux signaux montrent clairement la présence de l'alliage de nickel/titane a la pre-
miere interface. Il y a néanmoins une différence trés importante au niveau des réflexions.
Grace aux simulations, nous pouvons calculer la valeur du coefficient de réflexion pour
chaque interface. Nous faisons une analyse par interface, afin de déterminer le dépot le
plus faible en adhésion.

1- Analyse interface Ni/Ti

Nous commengons par comparer les échos générés par la réflexion au niveau de la
premiere interface des signaux noir et bleu. A premiere vue, leur amplitudes semblent
similaires, ce qui traduirait une réflexion identique pour les deux signaux a cette in-
terface. Apres comparaison avec les simulations, nous estimons les valeurs suivantes
pour le coefficient de réflexion : |ry;/niTi| = 0.12 pour le signal noir et |ry;/niTi| = 0.08
pour le signal bleu. Le premier point de mesure sur le signal noir pourrait avoir une
adhésion moins solide entre le nickel et son alliage. Ce qui n’est clairement pas le cas
sur un point 700 pm plus loin. L'effet des contraintes ne semble pas tres homogene.

2- Analyse interface Ti/Si

Nous cherchons maintenant a qualifier I’'adhésion a l'interface Ti/Si. En prenant
en compte I’hypothese de la forte densité du titane, le coefficient de réflexion entre
le titane et le silicium augmente sa valeur théorique autour de 0.35. Nous calculons,
pour le premier signal, une valeur de : |r7;/5;| = 0.44. Pour le deuxiéme nous obtenons :
|r7i/sil = 0.71, soit le double de la valeur théorique. Une claire différence est observé
entre les deux signaux au niveau de I'amplitude de I’écho réfléchis a I'interface Ti/Si
(autour de 170 ps). Cette différence est confirmée par les valeurs du coefficient de ré-
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flexion montrant une adhésion tres faible sur le signal bleu (catégorie #1).

Nous avons regardé un premier exemple ou grace au temps de vol, ainsi qu’a
I’analyse des échos, nous avons déterminé parmi ces mesures quelle interface possede
I’adhérence la plus faible. Le signal noir avait des amplitudes quasi identiques, et il était
difficile de prédire le point d’affaiblissement. En revanche, aucun doute ne peut étre
porté sur le fait que le signal bleu soit pris sur un point ou les contraintes ont contribué
avec succes a un affaiblissement de ’adhésion entre le titane et son substrat.

Etude des interfaces par analyses des échos sur T2.1

Nous faisons une deuxieme analyse, cette fois sur un empilement de la série T2.
De méme, nous regardons deux points sur I’échantillon T2.1, mesurés dans les mémes
conditions. Cette fois la comparaison est faite entre deux signaux des catégories #1 et
#3. En ce qui concerne le signal de catégorie #3 (représenté en noir sur la figure[5.12),
les deux amplitudes semblent étre symétriques, montrant une potentielle absence de la
formation de l'alliage entre les deux métaux. Les faibles valeurs d’amplitude indiquent
également la possibilité d’avoir des interfaces a adhésion correcte.

T T T T
| L 1 Matériaux Ni NiTi Ti Si
> v T2.1 (catégorie #3)
Vitesse du son (nm/ps) 6.05 - 6.3 8.4
——T2.1 (catégorie #3) | Masse Volumique (g/cm? ) 8.9 - 6.5 2.33
——T2.1 (catégorie #1) Fpaisscur (nm) 247 - 315 -
—— Simulation Coefficient de réflexion |rniril = 0.14 - |rrissil = 0.35 -
i T2.1 (catégorie #1)
Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.0 6.3 8.4
Masse Volumique (g/cm? ) 8.9 8.5 6.5
T Fpaisscur (nm) 198 57 320
Coefficient de réflexion  |ryi/niTil = 0.03  |ryiriril = 011 |rpissil = 0.66
Paramétres élastiques donnés aux différents matériaux afin que les simulations s'ajustent
T T T T aux signaux mesurés sur T2.1.
0 100 200 300 400
Temps (ps)
(a) (b)

Figure 5.12 — Confrontation des simulations aux résultats expérimentaux obtenus dans T2.1, afin
d’identifier I'interface fragile. La couche d’alliage de nickel/titane ne semble pas présente sur le premier
point mesuré.

La figure montre ces nouveaux signaux mesurés comparés aux simulations.
Nous notons quelque chose de particulier sur le signal bleu : I'asymétrie du premier
écho semble étre accompagnée d’une premiere petite bosse a t = 65.6 ps. Cette bosse
peut étre un témoin de la réflexion a l'interface du nickel, car elle indique une épaisseur
de 200 nm. La deuxieme réflexion a t = 84.3 ps est certainement la cause de la couche
supplémentaire (a une épaisseur de 57 nm), seulement, dans ce cas particulier, ’alliage
possede une densité plus faible que le nickel, ce qui provoque un changement de signe
au niveau de la réflexion et donc deux amplitudes de méme signe.
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1- Analyse interface Ni/Ti

Pour ce cas d’étude, nous avons deux premieres interfaces différentes. Pour le signal
noir, cas sans couche supplémentaire, nous calculons un coefficient de réflexion qui
vaut : |ry;/7il = 0.14. Avec une couche de titane 1égerement plus dense, il s’agit de la
valeur rendant compte d’une adhésion parfaite. Pour le signal bleu, en utilisant I’hypo-
thése que la couche supplémentaire est moins dense que le nickel, nous obtenons une
valeur de |ry;/niTi| = 0.11. Il nous est difficile de connaitre avec précision la densité de
cet alliage de nickel, mais cela semble également correspondre a une adhésion parfaite.

2- Analyse interface Ti/Si

Pour I'adhérence entre le titane et le silicium, la différence peut étre repérée avec
le contraste important qu’il y a dans les échos entre les deux signaux. Le signal noir
donne une réflexion trés faible avec un coefficient qui vaut : |rp;/s;| = 0.35, soit la valeur
la plus faible possible entre le titane et le silicium. Sur le deuxiéme signal, la valeur est
de |r7;/5i] = 0.66, soit avec un contraste de presque 100 %.

Avec ces deux mesures, nous avons l’exemple d’un point avec les deux interfaces
parfaitement adhérées et un deuxiéme exemple d’une interface Ti/Si fragilisée. Nous
avons une nouvelle fois le cas de deux signaux mesurés sur un méme échantillon, sur
deux points tres proches spatialement, montrant des résultats d’adhésion compléments
opposés.

5.3 Conclusion et perspectives

Pour cette derniere piste de recherche, nous avons tenté de créer plusieurs échan-
tillons multicouches, identiques en tous points, mais avec une variation graduelle de
I'adhésion avec le substrat. Nous avons choisi d’utiliser 'effet des contraintes méca-
niques afin d’affaiblir cette adhésion en déposant une couche de nickel sur du titane.
Cela créait un empilement a deux couches, et par conséquent deux interfaces a étudier.
C’était l'occasion de démontrer les capacités de la méthode a déterminer une
interface fragile dans un empilement multicouche.

Nos premiers résultats ont été surprenants, tres éloignés de la théorie utilisée pour
expliquer les cas simples des échantillons Ni/Ti/Si. Les réflexions des échos étaient
différentes des résultats des calculs théoriques, et la forme des amplitudes nous a fait
comprendre que divers phénomeénes physiques s’étaient produits lors de dépots.

Les simulations nous ont permis de clarifier ce probleme. En étudiant les temps de vol
des échos retour, et en simulant la forme des signaux, nous avons pu émettre I’hypotheése
qu’une couche supplémentaire s’était formée entre le nickel et le titane. Nous pensons
également que les contraintes ont eu un effet sur les caractéristiques élastiques du titane,
rendant sa densité plus importante et donc un transfert d’énergie acoustique plus grand
entre le nickel et le titane. Ces hypotheses pourraient étre vérifiées par une étude au
Microscopie Electronique a Balayge (MEB)|de l'interface d’un des empilements. Une
étude acoustique sur un dépot unique de couche de titane sur silicium permettrait
également une détermination précise de la densité du métal. Malheureusement, par
manque de temps, il n’a pas été possible de réaliser des analyses approfondies de ces
empilements, et nous avons du travailler en admettant ces hypotheses.
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En considérant alors une densité plus forte pour le titane et la formation d’une couche
supplémentaire a la premiére interface, nous avons obtenu des simulations cohérentes
et comparables aux signaux expérimentaux. Des lors, des calculs du coefficient de
réflexion de chaque interface ont pu étre menés, nous permettant ainsi de déterminer
la présence d’un éventuel affaiblissement au niveau de 'adhérence. Ces estimations ont
ensuite pu étre confirmées par des arrachements au test au scotch. Arrachements qui
ne se sont pas nécessairement produits entre le titane et le silicium.

A la lumiere de ces résultats, nous constatons un effet trés local de l’affaiblissement
de l'adhésion par contraintes mécaniques. La présence de la couche de nickel sur le
titane n’affaiblit I'adhérence avec le substrat que sur certaines zones de I’échantillon.
Ce phénomeéne rend les corrélations beaucoup plus délicates, car dans le cas ou les
mesures mécaniques ne sont pas faites précisément aux mémes zones que les mesures
acoustiques, deux résultats tres différents peuvent étre obtenus.

Ces travaux sont un premier essai dans le cadre de la recherche de qualification de

I’'adhérence dans un empilement a diverses interfaces. Cette qualification est possible
grace a la résolution temporelle de la méthode Les échos issus des diverses
interfaces sont détectés par 1’étude de temps de vol, et la quantité d’énergie acoustique
réfléchie donne la qualité de 'adhérence.
Les résultats de ces premiers essais sont encourageant quant a l'utilisation des réflexions
acoustiques pour comprendre la nature de chaque interface. De telles capacités sont
un avantage pour le controle non destructif des empilements complexes. Il s’agit d’une
qualité qui ne peut étre retrouvée dans les méthodes mécaniques.
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L'objectif principal de cette these était d’obtenir une quantification de 1’énergie
d’adhésion d’une couche mince grace a la méthode Acoustique Picoseconde Colorée
(AP1C). Le protocole avait pour objectif d’établir une corrélation entre le coefficient
de réflexion r, obtenu par mesures acoustiques, et I’énergie d’adhésion, mesurée par
méthodes destructives. Afin de répondre a cette problématique, nous devions trouver
le moyen d’avoir une adhérence affaiblie et controlée pour une couche mince. Il était
également nécessaire que tout échantillon déposé soit compatible aux mesures acous-
tiques et mécaniques.

Nous avons débuté avec une étude bibliographique détaillant le contexte dans le-
quel s’introduisent les travaux de cette these. Nous avons vu les différentes méthodes
d’utilisation des ultrasons pour le contrdle de la qualité de I’'adhérence, tout particulie-
rement |'utilisation de I’Acoustique Picoseconde pour I’étude des couches minces. De
nombreux travaux ont détecté une sensibilité des réflexions acoustiques a l’interface
par rapport a la qualité de I'adhérence [56) |64, 66, 71]. Nous avons alors identifié le
coefficient de réflexion de la déformation acoustique par rapport au déplacement de
I'onde. Ce coefficient a été utilisé dans la suite pour détecter tout changement au niveau
de 'adhérence.

Le coefficient de réflexion doit ensuite étre corrélé avec ’énergie d’adhésion. Nous
avons alors cherché plusieurs méthodes de quantification de I’adhésion a confronter aux
mesures acoustiques. Trois méthodes ont été retenues : le test scotch par sa simplicité
d’utilisation, la méthode centrifugeuse car c’est la méthode utilisée au et la nano-
indentation grace aux collaborations faites avec le laboratoire Erich Schmid Institute of
Materials Science en Autriche. Les mesures acoustiques et mécaniques devant étre faites
sur le méme échantillon, une compatibilité entre les méthodes par rapport aux caracté-
ristiques de la couche était indispensable. Nous avons pu valider expérimentalement
chaque caractéristique de dépot a suivre pour des meilleures conditions de mesure. Pour
le cas des mesures acoustiques, il était préférable d’utiliser des matériaux opaques, afin
d’obtenir une meilleure réponse acoustique. L'atténuation acoustique était également
un élément important a prendre en compte, afin de ne pas étre limité au niveau de
I’épaisseur et d’obtenir plusieurs échos acoustiques, méme avec des valeurs proches
du micrometre. En effet, pour la méthode centrifugeuse, il est toujours préférable de
travailler avec des grandes épaisseurs.

Le dernier point important qui devait étre maitrisé était d’obtenir une variation contro-
lée et reproductible de 'adhésion. Plusieurs pistes ont été explorées, et finalement
quatre méthodes de modification de I’'adhésion ont été retenues :

— Ajout d’une couche d’or a faible adhérence
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— Implantation ionique
— Contamination
— Affaiblissement par contraintes.

Chacune de ces méthodes a permis de créer différentes séries d’échantillons avec une
adhésion graduelle. Des statistiques ont ainsi été obtenues par des mesures acoustiques,
pour lesquelles une confrontation avec les méthodes destructives a été possible. En
créant un premier échantillon avec une couche faiblement adhérée, nous avons prouvé
expérimentalement une premiére sensibilisation de la méthode [AP1C|aux variations de
I’adhésion a partir de I'analyse du coefficient de réflexion. Ceci a ensuite été confirmé
par du test scotch.

Ces premiers résultats d’études bibliographiques et d’essais expérimentaux ont permis
de valider le protocole pour une quantification de ’adhésion. La suite de ces travaux de
these consistait donc a confronter résultats acoustiques et méthodes destructives.

Le second axe de développement est dédié aux confrontations des différentes me-
sures de la qualité de 'adhésion. Une ou plusieurs séries d’échantillons sont déposées
par piste d’affaiblissement de ’adhérence. Chaque série est mesurée par [AP1C|et par
une ou plusieurs méthodes destructives.

La premiere piste d’affaiblissement de 'adhérence : ajout d’une fine couche d’or a
I'interface, est celle qui fut exploitée le plus en détails. Trois séries différentes d’échan-
tillons avec couche d’or furent créées et étudiées par les trois méthodes destructives. La
premiere confrontation était entre et des nouveaux arrachements par test scotch.
Nous avons sélectionné quatre scotchs a différente force d’arrachement et la plupart
des couches ont pu étre testées quatre fois. La moyenne du coefficient de réflexion
pour une cinquantaine de points mesurés correspond parfaitement avec le pourcentage
d’arrachement des couches. Plus cette valeur est élevée et plus la couche a été facilement
arrachée.

La deuxiéme série étudiée par fut envoyée au [CNES| pour des mesures par mé-
thode centrifugeuse. Pour les mesures acoustiques, la différence avec les cas précédents
vient du fait que différentes épaisseurs de couches minces furent déposées. L'atténuation
acoustique devait étre prise en compte afin qu’'une comparaison équitable soit possible.
Au niveau des mesures par centrifugeuse, nous avons eu des problémes avec les empile-
ments NiCr/Au(dépot évaporation)/Si. Il s’agit des cas avec les réflexions acoustiques les
plus importantes, signe d’une faible adhérence, confirmée ensuite par un arrachement
complet avec un scotch a faible force d’arrachement. Le probleme venait donc que les
forces centrifuges obtenues étaient les plus élevées de la série, symbole d’'une adhérence
extrémement résistante. Nous avons alors cherché a expliquer ces résultats a priori
contradictoires par I’analyse des couches apres arrachement. Apres plusieurs essais,
quelques hypothéses ont été retenus : des réactions chimiques ou thermiques avec cette
colle durant le temps de réticulation peuvent avoir une influence sur ’'adhérence a I'in-
terface. Mais il nous est difficile de donner une vrai explication a ce phénomene. Pour les
empilements avec une couche d’or déposée par pulvérisation, les arrachements produits
étaient cohérents. Une nouvelle fois, nous distinguons I’influence des points les plus
faibles sur le comportement de la couche lors des arrachements. Nous retrouvons une
bonne corrélation entre les forces centrifuges et les valeurs maximales de r. Nous avons
ensuite poussé le raisonnement plus loin, en définissant une loi phénoménologique
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donnant les valeurs de la force centrifuge F. par rapport au coefficient de réflexion.
Nous avons observé les réflexions acoustiques et cherché une relation théorique entre
I’énergie acoustique et la force employée a I’larrachement de la couche. En définissant
une loi en 1/R, nous pouvons lier la force a la réflexion et a la transmission d’énergie
acoustique, mais ce rapprochement demeure purement théorique.

La derniére série d’échantillons avec une fine couche d’or ajoutée fut envoyée en Au-
triche pour des mesures par nano-indentation. Contrairement aux empilement Ni/Ti/Si,
I’énergie d’adhésion calculée dans le cas présent était cohérente avec les réflexions acous-
tiques. C’est le premier cas nous permettant de lier les valeurs données par [AP1C|a des
valeurs d’énergie d’adhésion.

Apres avoir vu I'impact d’un dépot d’or sur 'adhérence d’une couche mince, nous
décidons de faire une implantation ionique et d’étudier son influence sur ’adhérence.
Cette piste de recherche est inspirée des travaux publiés par Tas et al. [56]]. Ceci nous a
amené a sélectionner trois critéeres d’implantation a modifier pour obtenir une adhésion
graduelle : ion a implanter Nt ou Sit, énergie d’implantation allant de 120 a 160 keV
et les doses d’implantations comprises entre 10'3 et 10! ions/cm?. Nous avons ainsi
montré expérimentalement la différence dans ’adhésion entre des couches implantées
et non implantées, mais également entre des couches implantées avec une énergie ou
des doses différentes. Chaque cas a vu son intensité de réflexion acoustique varier. Pour
conclure cette partie, nous avons décidé de faire une zone implantée et non implantée
sur une méme couche d’or. Cela a donc créé un fort contraste au niveau de 1’adhésion,
parfaitement détecté par la méthode Cette variation a ensuite été confirmée par
test scotch. La détection des points faibles par mesure locale est 'un des avantages que
possede la méthode et que nous décidons d’exploiter dans un chapitre entier. Ce
volet de I’étude porte sur des affaiblissements locaux pour un méme échantillon, afin
de tout repérer par mesure acoustique grace a des cartographies.

Pour cette partie, nous exploitons plus en détail le coté local de la méthode
Nous avons cherché différentes méthodes pour générer un affaiblissement local de
I’adhésion, le choix s’est porté sur le dépot d’une trace de doigt a la surface du sub-
strat, laissant une présence qui peut étre retracée a partir du contraste de la réflexion
acoustique. Les premiers essais ont été réalisés sur différents échantillons, sur lesquels
nous avons tenté de créer une adhésion graduelle. Grace au nettoyage par bombarde-
ment d’ions d’argon apres dépot de la trace de doigt, I'impact de la contamination sur
le dépot diminue. En augmentant le temps de nettoyage, I’adhésion s’améliore. Les
mesures de réflexions acoustiques ont mis en évidence la différence d’adhérence entre
les échantillons, selon le temps de nettoyage. Une corrélation par test scotch a permis
d’avoir une confirmation des prédictions des résultats
Suite a ces premiers résultats concluants, nous avons cherché a approfondir cette étude
en utilisant les mesures locales sur un méme échantillon contaminé, non nettoyé, afin
de retracer la forme de la trace de doigt. Des mesures beaucoup plus précises ont été
faites dans de tres petites zones. En étudiant les différences dans les réflexions de l'onde,
une cartographie acoustique est réalisée. Les crétes et les creux dans une trace de doigt
représentent les différences au niveau de I’adhésion, en sachant que les crétes unique-
ment ont introduit la contamination dans le substrat. Ceci crée une différence au niveau
des valeurs du coefficient de réflexion extrait et montre donc une image tres claire de
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la trace de doigt. Afin d’aller au bout du raisonnement, une corrélation avec des tests
scotch sur les zones étudiées a été menée. En effet, les arrachements scotch ont confirmé
la mauvaise adhésion des crétes. Certains creux sont également emportés par effet de
bord, mais le comportement entre les parties contaminées et propres reste cohérent
avec les prédictions acoustiques. Toute zone avec une tres faible valeur du coefficient
de réflexion a été capable de résister aux scotchs avec des fortes forces d’arrachement.
Pour ces travaux, les mesures acoustiques ont été faites sur un cas tres précis. Le type
de contamination et d’affaiblissement étaient connus, avec une épaisseur de la couche
permettant de mesurer plusieurs réflexions acoustiques. Nous avons tout de méme
prouvé, par des mesures expérimentales, les capacités du coté local de la méthode
De plus, nous avons également souligné 'avantage des ondes acoustiques a trouver
localement les zones a faible adhésion, dans une méme couche, sans destruction des
points bien adhérés. Par manque de temps, nous nous sommes limités a des corrélations
par test scotch, une des perspectives de ce travail étant d’obtenir les énergies d’adhésion
entre les zones propres et contaminées, qui pourront étre associées aux coefficients
de réflexion. Il serait également plus intéressant de travailler avec des épaisseurs plus
importantes et différents types de contamination.

Le dernier cas étudié était de créer, par 'ajout de contraintes extérieures, un affai-
blissement au niveau de 'adhérence. En déposant une couche de nickel sur du titane,
le tout sur un substrat en silicium, nous avons cherché a affaiblir I’accroche entre le
titane et son substrat. Ces travaux sont inspirés des résultats publiés par Kondo et
al. [79]. Initialement, une adhésion graduelle dépendant de 1’épaisseur de la couche de
nickel devait étre obtenue. Apres quelques essais expérimentaux, nous avons constaté
un affaiblissement local indépendant de I’épaisseur de la couche contrainte.

Nous avons alors travaillé avec un empilement Ni/Ti/Si avec les couches de nickel et
titane ayant des épaisseurs similaires. Les premiers résultats des mesures acoustiques
ont été tres différent de ce qui était attendu par calculs théoriques. Nous nous sommes
servit des simulations pour comprendre les caractéristiques de chaque couche de I'empi-
lement. Nous avons alors détecté une présence éventuelle d’une couche supplémentaire
a la premiere interface, ainsi qu'une densité plus importante pour le titane. Toujours a
I’aide des simulations, et par calcul du temps de vol, nous avons été capables de déter-
miner la provenance de chaque réflexion acoustique et ainsi d’identifier toute interface
fragile au niveau de I'adhérence. Nous avons fini par constater que les affaiblissements
ne se produisaient pas toujours dans l'interface attendue.

L’affaiblissement de I'adhérence par contraintes ne semble pas homogeéne. Sur une méme
couche, nous retrouvons une séparation aléatoire des zones par contraste de ’'adhésion.
I1 s’agit d’un point trés important a prendre en compte, rendant les corrélations entre les
méthodes beaucoup plus délicates. En effet, si les mesures mécaniques ne sont pas faites
au méme endroit que les mesures acoustiques, des résultats tres différents peuvent étre
obtenus. Ces premiers résultats mettent donc en question le type de corrélation qu’il
peut y avoir entre les mesures par vibration de la couche et celles par arrachement.

Des premiers résultats encourageant ont été obtenus pour certaines corrélations
entre 1 et les méthodes destructives. Nous avons eu un premier cas ou l’énergie
d’adhésion des couches minces a adhérence affaiblie a pu étre associée aux valeurs des
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coefficients de réflexion. C’est un premier pas dans l’extension de la méthode
pour le Il reste, néanmoins, encore beaucoup de progres a faire afin d’obtenir une
vraie extension de la méthode, donnant une quantification de I’énergie d’adhésion.
Nous avons obtenu une confirmation de la sensibilité des ondes acoustiques a I’adhé-
rence a l'interface par des méthodes qualitatives et une loi phénoménologique liant
la réflexion de I’énergie acoustique a la force centrifuge d’arrachement. Suite a ces
résultats, nous pensons qu’il est intéressant d’approfondir cette étude en testant la
reproductibilité de chacune des corrélations effectuées. En récréant les mémes échan-
tillons et les mémes mesures, une statistique beaucoup plus détaillée permettra de
clarifier le lien entre le coefficient de réflexion acoustique et I’énergie d’adhésion. Une
derniere perspective serait de continuer les mesures acoustiques sur différents types de
matériaux, autres que des métaux opaques. Une bonne maitrise de I’atténuation et la
génération acoustique permet de travailler avec différentes valeurs d’épaisseurs de la
couche mince, et aboutit a une meilleure adaptation de la méthode a tout type de
matériau.

Toutes ces pistes ouvrent des perspectives de recherche pour un développement
pouvant répondre a des besoins dans le Controle Non Destructif (CND)). Le CNES|reste
intéressé par l'extension de la méthode pour de nombreux projets.
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Annexe A

Caracteéristiques des materiaux étudiés

Les propriétés acoustiques, thermiques et optiques utilisées pour les calculs de
simulation pour chaque matériau étudié sont données dans le tableau suivant :

Matériaux Ni NiCr Au Ti Si
Acoustique

Vitesse du son (nm/ps) 6.05 6.0 3.25 6.3 8.42
Masse Volumique (g/cm>) 8.9 84 19.33 450 233

Thermique

B(107°K~1) 13.3 - 141 89 7.6

C,(JK™) 444 - 129 523 705
Optique
112400 nm 1.16 - 1.65 2.5 5.7
K 12400 nom 2.36 - 1.96 6.0 037
112800 nm 2.57 - 0.18 2.0 3.67
K 12800 nm 4.47 - 49 3.0 0.005
C2=800 nm(1Mm) 14.24 - 129 21.22 -

TaBLeEAU A.1 — Caractéristiques optiques [110] (a 400 nm et 800 nm) et acoustiques [[111,112] sur les
matériaux étudiés pour des excitations thermos-élastiques a différentes longueur d’onde.

Pour l'alliage en nickel (nickel/chrome), les caractéristiques utilisées lors des simu-
lations sont celles du nickel.
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Annexe B

Caractérisation du coefficient de
réflexion selon le coefficient de
décroissance par rapport a I’épaisseur de
la couche mince

Sommaire du présent chapitre

Coefficient de réflexion Ni/Si 162
Coefficient de réflexion Au/Si 164

Au cours de cette these, nous essayons d’associer une valeur obtenue par des mesures

acoustiques a la qualité de I’adhérence d’une couche mince. Pour la plupart des cas,
nous parlons du coefficient de décroissance y, valeur brute extraite grace a la méthode
décrite dans la partie a partir des signaux acoustiques mesurés. Le coefficient
de décroissance est lié par l'atténuation et la fréquence acoustique au coefficient de
réflexion r a partir de la formule
Lorsque l'on cherche a comparer la qualité de I'adhérence entre des couches minces a
différentes épaisseurs, il est important de prendre ’atténuation acoustique en compte.
Deux valeurs différentes de y peuvent étre extraites sur deux couches a épaisseur
différente mais qui ont un méme coefficient de réflexion, c’est-a-dire une qualité de
I'adhérence similaire. Plus 1’épaisseur de la couche est importante, et plus la valeur de
y sera faible.
Nous regroupons dans cette annexe une approximation des valeurs de r selon I’épaisseur
de la couche et la nature de l'interface. Nous donnons également une estimation de la
qualité de I’'adhérence selon les différents résultats obtenus lors des travaux de cette
these.
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B.1 Coefficient de réflexion pour une interface Ni(NiCr)/Si
a différentes épaisseurs Ni(NiCr)

Pour rappel, un coefficient de réflexion proche de sa valeur théorique est un signe
d’une bonne adhérence. Plus sa valeur absolue sera proche de 1, et plus ’adhérence est
considérée comme affaiblie. Pour une interface du type Ni(NiCr)/Si, nous avons une
valeur théorique qui vaut : |7Ni/5i| =0.47 (|1'N1-C,/51-| =0.44)

Coefficient de décroissance |7/| Coefficient de réflexion |r| Qualité estimé de I'adhérence

200nm
0.30-0.35 0.44 - 0.47 adhérence parfaite
0.36 - 0.40 0.48 - 0.54 Bonne adhérence
0.41 - 0.44 0.55-0.62 adhérence affaiblie
0.45 - 0.50 0.63-0.70 Mauvaise adhérence
0.51 - 0.60 0.70 - 0.85 Tres mauvaise adhérence
0.61-1 0.86 -1 Délamination
400 nm
0.25-0.30 0.44 - 0.47 adhérence parfaite
0.31-0.36 0.48 - 0.54 Bonne adhérence
0.37-0.42 0.55-0.62 adhérence affaiblie
0.43-0.48 0.63-0.70 Mauvaise adhérence
0.49 - 0.60 0.70 - 0.85 Trés mauvaise adhérence
800 nm
0.18-0.22 0.44 - 0.47 adhérence parfaite
0.23-0.28 0.48 - 0.54 Bonne adhérence
0.29 - 0.33 0.55-0.62 adhérence affaiblie
0.34-0.39 0.63-0.70 Mauvaise adhérence
1000 nm
0.12-0.18 0.44 - 0.47 adhérence parfaite
0.19-0.24 0.48 - 0.54 Bonne adhérence
0.25-0.30 0.55-0.62 adhérence affaiblie
0.31-0.38 0.63-0.70 Mauvaise adhérence

TaBLEAU B.1 — Estimation d’une qualité de ’'adhérence par rapport aux valeurs de coefficients de décrois-
sances et coefficients de réflexions acoustique pour une interface Ni(NiCr)/Si a différentes épaisseurs de
Ni(NiCr).
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FiGure B.1 — Approximations des valeurs du coef-
ficient de réflexion r attendu dans une interface
Ni(NiCr)/Si pour un coefficient de décroissance y
extrait a différentes épaisseur de couche de Nickel
(NiCr).
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B.2 Coefficient de réflexion pour une interface Au/Si a
différentes épaisseurs Ni(NiCr)

Pour une interface du type Au/Si, nous avons une valeur théorique qui vaut :
|rAu/Si| =0.52.

Coefficient de décroissance |7/| Coefficient de réflexion |r| Qualité estimé de I'adhérence

200 nm
0.36 - 0.38 0.52-0.56 adhérence parfaite
0.39-0.41 0.57 - 0.60 Bonne adhérence
0.42 -0.48 0.61 - 0.66 adhérence affaiblie
0.49 - 0.55 0.67 - 0.75 Mauvaise adhérence
0.56 - 0.60 0.76 - 0.82 Trés mauvaise adhérence
0.61-1 0.83-1 Délamination
400 nm
0.25-0.30 0.52-0.56 adhérence parfaite
0.31 -0.35 0.57 - 0.60 Bonne adhérence
0.36 - 0.41 0.61 - 0.66 adhérence affaiblie
0.42 - 0.46 0.67 - 0.75 Mauvaise adhérence
0.47 - 0.54 0.76 - 0.82 Trés mauvaise adhérence
0.55-1 0.83-1 Délamination
800 nm
0.22-0.26 0.52-0.56 adhérence parfaite
0.27 - 0.32 0.57 - 0.60 Bonne adhérence
0.33-0.37 0.61 - 0.66 adhérence affaiblie
0.38-0.42 0.67 -0.75 Mauvaise adhérence
1000 nm
0.20-0.24 0.52-0.56 adhérence parfaite
0.25-0.29 0.57 - 0.60 Bonne adhérence
0.30 - 0.36 0.61 - 0.66 adhérence affaiblie
0.38 - 0.42 0.67 - 0.75 Mauvaise adhérence

TaBLeaU B.2 — Estimation d’une qualité de ’adhérence par rapport aux valeurs de coefficients de dé-
croissances et coefficients de réflexions acoustique pour une interface Au/Si a différentes épaisseurs de
Ni(NiCr).
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VERS UNE QUANTIFICATION DE L’ENERGIE D’ADHESION PAR ACOUSTIQUE P1cosEcONDE COLOREE
Résumé

Le controle de I'adhésion aux interfaces de couches minces est d’une importance capitale dans
les domaines industriels et scientifiques. De nombreuses techniques, comme le test au scotch ou
la nano-indentation, sont reconnues et grandement utilisées pour le controle de la qualité de
I’adhésion de ces dernieres. Ces techniques ont néanmoins I'inconvénient d’étre destructives et
peu reproductibles, car I’échantillon est détruit a la suite de ce controle. Pour remédier a cela,
d’autres techniques de controle de qualité voient le jour, faisant appel par exemple a l’acoustique
picoseconde, une méthode sans contact et non destructive de génération et détection d’ondes
acoustiques a tres hautes fréquences (GHz). Ces ondes acoustiques générées sont trés sensibles
aux variations de ’adhésion grace aux réflexions qui ont lieu a I'interface. Ces variations sont
mesurables grace au coefficient de réflexion, qui permettra une recherche de quantification de
I’adhésion par mesure acoustique.

L'objectif de cette these est de corréler la valeur du coefficient de réflexion acoustique avec
I’énergie d’adhésion extraite a I'aide de différentes méthodes destructives. Pour y parvenir,
plusieurs séries d’échantillons sont créées avec une variation graduelle de ’adhésion, grace a
des techniques comme l'implantation ionique ou l’affaiblissement par contraintes extérieures.
Le coté non destructif des mesures acoustiques permet a un méme échantillon d’étre étudié
deux fois. Nous commengons toujours par une extraction du coefficient de réflexion. Les autres
méthodes destructives utilisés pour ces travaux sont : le test au scotch, le décollement par
centrifugation et la nano-indentation. Chacune donne des valeurs liées a ’adhésion et qui
peuvent étre associées au coefficient de réflexion, mais c’est la nano-indentation qui nous a
permis d’avoir une premiere corrélation avec I’énergie d’adhésion.

Mots clés : couches minces, interfaces, acoustique picoseconde, adhésion, coefficient de
réflexion, énergie d’adhésion, laser femtoseconde, controle non destructif

Abstract

The study of the bonding at interfaces between thin layers is of great importance in the industrial
and scientific fields. A large number of methods, such as the tape test or nano-indentation,
have been developed for the quality control of the adhesion of thin layers. Unfortunately,
these techniques have the disadvantage of being destructive and not very reproducible, as the
sample is destroyed following this control. To remedy this, other quality control techniques are
emerging, for example using picosecond acoustics, a non-contact and non-destructive method
of generating and detecting acoustic waves at very high frequencies (GHz). These generated
acoustic waves are very sensitive to adhesion variations thanks to the reflections that take place
at the interface. These variations are measurable thanks to the reflection coefficient, which will
allow quantification of adhesion by acoustic measurement.

The objective of this thesis is to correlate the value of the acoustic reflection coefficient with the
adhesion energy extracted using different destructive methods. To achieve this goal, several
series of samples are created with a gradual variation in adhesion, through techniques such as
ion implantation or weakening due to external stresses. The non-destructive side of acoustic
measurements allows the same sample to be studied twice. We always start with an extraction
of the reflection coefficient. Other destructive methods used for this work are tape test, cen-
trifugal peeling and nano-indentation. Each gives values related to adhesion, and which can be
associated with the reflection coefficient, but it is the nano-indentation that has allowed us to
have a first correlation with the adhesion energy.

Keywords: thin films, picoseconde acoustics, adhesion, interface, reflection coefficient,
adhesion energy, femtosecond laser, non destructive testing
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