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Equations et unités du magnetisme

Dans ce qui suit, sont présentées les principglesatidns et unités du magnétisme
utilisées dans ce manuscrit. Dans les ouvragestgimjees, en fonction du domaine, les
systemes CGS ou Sl sont tous les deux utilisésgquimer des grandeurs relatives au

magnétisme.

C’est le systeme Sl qui a été retenu dans la riéthade ce manuscrit. Un récapitulatif
des équations du magnétisme et des facteurs deersimv entre les deux systemes est
propose.

= Systeme Sl
L'induction magnétiqu& dans un matériau soumis a un champ extéHestécrit en fonction

du chamH et de I'aimantatioM comme suit :
B=1(H+M) (1)

OU o est la perméabilité du vide et est égalerd@’ H/m

Dans le cas particulier du vidies'écrit :
B ::uoH (2)

On définit la susceptibilité magnétiguear le rapport de lI'aimantatidvh sur le chamgi.
X :%: M = xH (3)

En injectant (3) dans (1) on obtient :
B=p(H+xH) =4, 0+ Y)H = tho 4, H (4)

ou u=1+y est la perméabilité relative du matériau.

Notons que I'équation (4) ne fait pas apparaitfadeeur démagnétisai (voir §-1.1.1.2). Ce
champ est produit par les moments magnétiqguesaexistdans le matériau et s'oppose au
champ extérieur.

L'équation (4) s'écrit donc
B =4, (H; +M) 5)

ou H; est le champ effectif dans le matériau, défini par
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H =H,-NM (6)

1 a

ou H,est le champ magnétique appliqudletépend de la géométrie du matériau.

L'équation (5) peut donc s'écrire :
B=4y(H, —~NM +M) =1, (H, + 1~ N)M) (7)

= Systeme CGS
Dans le systeme CGB,s'écrit

B=H +4nM (8)

Cette différence dans la définition de I'inductiBmpar rapport au systeme Sl peut parfois étre
source de confusion dans la lecture des résubkadrienentaux. Lelableau lrécapitule les
unités des principales grandeurs utilisées en nisgme ainsi que les facteurs de conversion
entre le systéme international et le systeme CGS.

Tableau 1. Principales grandeurs du magnétismeimédans le systéme Sl et dans le
systeme mécanique CGS.

Grandeur Symbole SI CGS

Champ magnétique H 1Am?! = 10°/4n Oe
Induction magnétique B 1T =10'G
Aimantation M 1Am? =10%0e
Moment magnétique 1AM =10%erg™
Susceptibilité X Sans dimension Sans dimension
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Introduction générale

L'alliage Fe-Si coté riche en Fe est largemenisatiflans industrie pour ses propriétés
ferromagnétiques et électriques ainsi que sontlefadm(t comparée a d'autres alliages
ferromagnétiques (a base de Co ou de Ni par exéntpheeffet, cet alliage allie un faible
champ coercitif a une résistivité élevée. C'esttdambon candidat, tant pour les applications
basses fréquences, que pour les applications ammeygevoire hautes fréquences. D’autant
gu’'a I'état amorphe son champ coercitif décroit daniére tres importante et en fait un
matériau extrémement doux, particulierement seasiiolix champs magnétiques extérieurs.
C'est pourquoi l'utilisation de cet alliage estisagée, entre autres, dans les dispositifs de
capteurs de champs.

En plus des propriétés physiques particulieremetgréssantes de l'alliage Fe-Si le
choix de ce matériau dans notre étude a été égalatime par le souci de continuer sur une
thématique abordé précédemment dans la structaceuil (le laboratoire LERMPS), a
savoir la these de Mr Cherigui qui porte sur lesémaux ferromagnétiques (parmi lequelles
l'alliage Fe-Si) réalisés par projection thermique.

L'alliage Fe-Si produit sous forme de tdles entransd la fabrication des
transformateurs électriques, des machines tourmasteautres dispositifs de grande taille.
Sous forme de rubans, et de revétements épaistgmpjié est utilisé pour le blindage
magnétique et dans divers appareillages de plbtefdimension. Cependant, son utilisation
dans les dispositifs types MEMS nécessite I'utitisa de techniques adaptées pour son
élaboration. Parmi les différentes techniques amiss, notre choix s'est porté sur la
pulvérisation cathodique magnétron. En effet, cettbnique permet de revétir des objets de
dimensions micrométriques avec des revétements lthpaisseur peut varier de quelques
nanometres a environ 10 um. De plus, cette technigrgement répandue dans le milieu
industriel offre, en général, des résultats repcttles.

L'objectif premier de ce travail de these est dettnmeen place un dispositif
expérimental adapté a la pulvérisation de matérigmomagnétiques tels que le fer. Ce
dispositif, une fois optimisé, devra permettreab@ration de revétements Fe-Si avec des
teneurs en Si allant de 0 a 50 at.% a des viteksesoissance suffisamment élevées (> 250
nm/H). Les conditions expérimentales (telles quprkssion, la polarisation des cibles et du

substrat et la distance de tir) devront étre agsstdfin d'obtenir les revétements les plus
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homogenes possible en épaisseur et en compodit®plus, une attention particuliere sera
apportée aux problemes liés a l'usure inhomogéns atemps de la cible en Fe, et un
protocole expérimental sera proposé afin de limiésr conséquences de ces dérives sur
propriétés des films realisés.

Le second objectif sera de realiser différentesaatérisations (structurales,
magnétiques et électriques) sur les alliages é&sbafin de corréler les propriétés
magnétiques et structurales aux parametres d'étbor

Enfin, dans le but d'apporter un aspect appliéatibtre recherche nous nous sommes
attelés a concevoir une application a nos revétemaliotre choix s'est porté sur les capteurs
a magnéto-impédance. En effet, au moins un revétemparmi ceux que nous avons élaboré,
posséde les propriétés adéquates pour ce typdidaigm. Un prototype de capteur a été

concgu en laboratoire et a été teste.

Le rapport de thése est structuré comme suit:

Le premier chapitre est consacré a une étude pillphique ainsi qu'a des rappels sur
le magnétisme, la pulvérisation cathodique magnéttda magnéto-impédance.

Le second chapitre décrit le protocole expérimemtalsi que les dispositifs de

caractérisation que nous avons utilisé dans nticeé

Dans le troisieme chapitre nous avons présentééldtats expérimentaux obtenus

ainsi que leurs interprétations.

Enfin, le quatrieme chapitre est consacré a desusa de réalisation de plusieurs
capteurs a magnéto-impédance a partir des revétenétaborées et caractérisés dans le

troisieme chapitre.
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Chapitre I. Rappels et synthése bibliographique

Introduction

Ce chapitre est divisé en quatre parties. La prenpartie traite du magnétisme en
général et du ferromagnétisme en particulier. Oretyouve les notions nécessaires a la
compréhension des résultats d'analyses magnétxpeses dans la suite du travail. Dans la
seconde partie, un bref rappel des techniquesbdi@ton de couches minces par PVD est
effectué et une synthése bibliographique consacaéel'élaboration de matériaux
ferromagnétiques par I'une de ces techniques éseptée. La troisieme partie de ce chapitre
est dédiee a I'étude bibliographique de I'alliageSk et particulierement aux travaux menés
sur les alliages Fe-Si élaborés par pulvérisatamhadiqgue magnétron. Enfin, la magnéto-
impédance est abordée dans la quatrieme partieagers d'une synthese bibliographique

axée sur les capteurs a base de couches minces.
.. Magnétisme

Depuis la découverte des aimants dans la natuyje’ausx expériences de confinement
magnétique les plus récentes, le magnétisme n'aigagessé de fasciner et d’exciter la
curiosité des scientifiques. La recherche aussn H@ndamentale qu'appliquée sur le
magnétisme est, encore aujourd’hui, parmi les gyemamiques. Notons, parmi les avancées
les plus récentes, le développement d'appareifsadérie médicale a résonnance magnétique
(IRM) [1], la réalisation de capteurs de champs métigues de dimensions nanomeétriques
basés sur la magnéto-impédance géante (GMI) [2-Esetravaux menés par Griinberg et
Fert sur la magnéto-résistance géante (GMR) p@gukds ceux-ci ont obtenu le prix Nobel
de Physique en 2007 [6].

Si aujourd’hui de grands progres ont été réalisasasdla compréhension du
magnétisme, il reste encore bien des questionsgess, et bien des applications basées sur
des effets magnétiques a inventer.

Avant de décrire les principaux types de matérimagnétiques et particulierement les
matériaux ferromagnétiques, rappelons brievemeniglhe du magnétisme dans la matiere
(une discussion plus avancée se trouve dans l'arfjex

Le magnétisme macroscopique de la matiere est entiemt lié aux moments

magnétiques des atomes la constituant.
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Chapitre I. Rappels et synthése bibliographique

De la méme maniére, le magnétisme atomique esh leelui de ses constituants
(électrons, neutrons, protons). En pratique, lesnarmis magnétiques électroniques sont les
principaux contributeurs au magnétisme atomiqu@][Le moment magnétique électronique
englobe deux moments d'origines différentes: le eBm@mmagnétique orbital dd au
mouvement de la charge électrique portée par ttéle@u cours de sa révolution autour du
noyau, et le moment magnétique de spin qui esgdierquantique [7-9].

Dans le cas d'un atome a plusieurs électrons,la'essmme des moments magnétiques
électroniques qui détermine le moment magnétiqomigue (qui peut étre nul si les moments
électroniques s'annulent). C'est l'interaction eeries moments magnétiques atomiques qui
détermine le magnétisme de la matiére [10].

Ainsi, différents types de magnétisme dans la mateént identifiés a ce jour :
* Le ferromagnétisme
* Le diamagnétisme
* Le paramagnétisme
» L’antiferromagnétisme
» Le ferrimagnétisme
* L’anti-ferrimagnétisme
* Le super-paramagnétisme

Les matériaux ferromagnétiques, ferrimagnétiquessiwgier-paramagnétiques sont
présents dans de nombreux domaines de I'électmratliélectrotechnique, tandis que les
matériaux diamagnétiques et paramagnétiques peddepeu d'intérét d'un point de vue
applicatif en raison d'une interaction faible alecchamps magnétiques externes.

Nous allons, dans les paragraphes suivants, nonsh@e particulierement sur le
ferromagnétisme qui est le type de magnétisme apaicterise les revétements élaborées par

la suite.
I.1.1. Ferromagnétisme

Dans un matériau ferromagnétiqgue, chaque momeninétigge atomique tend a
s'aligner avec le moment magnétique atomique vdisiasulte de cette interaction de proche
en proche un ordre a longue distance - Figurellelphénomene qui régit l'interaction entre

moments magnétiques voisins est appekraction d'échange d'Heisenbdil,9,12].
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Ordre magnétique Vi @

microscopique

Zone d’interaction @ @ ;

d’échange

Figure I-1. Effet de l'interaction d'échange a courte portée sur l'ordre

magnétique macroscopique dans les matériaux ferromagnétiques.

L'interaction d’échange agit a courte portée eteame deux séries de matériaux :

v" Les métaux de transition dont la couche 3d esigliarnent remplie [13] :
o Sc, Ti,V,Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu
v Les terres rares dont la couche 4f est partiellémeenplie :

o La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, dites terre raresrésgsont antiferromagnétiques
(voir 8 1.1.3.3) ;

o Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb , dites terre rares ttes sont ferromagnétiques.

Bien que I'on décompte dans cette liste une dizdenmatériaux ferromagnétiques,
seuls trois d'entre eux (Fe, Ni, Co) conservensl@uopriétés ferromagnétiques a température
ambiante lorsqu'ils sont purs. Cependant, il essibte d'élaborer un grand nombre d'alliages

ferromagnétiques a partir de ces matériaux.

En fonction de I'application visée, il est possidlutiliser différents matériaux
ferromagnétiques. Le choix d'un matériau peut&fectué en se référant a son cycle

d'hystérésis.
[.1.1.1. Cycle d’hystérésis

Le cycle d'hystérésis représente la carte d'idertit matériau ferromagnétique, il
représente I'aimantation du matériau en fonctioncdamp magnétique externe qui lui est

appligué - Figure 1-2.
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B Saturation

Saturation

Figure I-2. Cycle d'hystérésis caractéristique d'un matériau

ferromagnétique.

Sur la Figure I-2B représente I'induction magnétique dans le matésiat le

champ magnétique extérieur appliqué.
Les principales caractéristiques d’'un cycle d’hgésdés sont :

e La courbe de premiére aimantation : permet d'aaccédda perméabilité relative
initiale du matériauB =p, H

e Linduction a saturatiorBs: traduit la capacité du matériau a canaliser dewsite
plus ou moins élevée de flux extérieur

 Le champ magnétique de saturatibh: c'est le champ magnétique minimum
nécessaire a la saturation du matériau

e L’induction rémanenteB,: c'est la valeur d’induction mesurée aprés saturah

champ nul.

e Le champ coercitifH;: c'est la valeur du champ extérieur qu'il est séaee
d’appliquer pour ramener linduction a une valewlle dans le matériau aprés

saturation.

* Niveau de pertes: l'aire sous la courbe d’hysigrpermet de mesurer les pertes

magneétiques statiques, dans le cas de l'applicatioim champ extérieur quasi
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statique, et dynamiques, dans le cas d’un chammétigge appliqué a une fréquence

donnée.

Nous venons de voir quelles sont les valeurs mbRs@race au cycle d'hystérésis. Il
convient, cependant, a chaque fois que I'on présamtcycle d'hystérésis, de préciser dans
guelles conditions celui-ci a été obtenu. En effetin échantillon possede une anisotropie
magneétique, le tracé du cycle d'hystérésis ped #@ttement modifieé en fonction de la

direction d'application du champ magnétique externe

L'anisotropie magnétique dans un matériau peut rapbisieurs origines. Les
anisotropies de forme, magnéto-cristalline et mams#ictive, en sont les principales.

[.1.1.2. Anisotropie de forme et champ démagnétisant

L'anisotropie de forme traduit l'influence de lanfi@ d'un matériau ferromagnétique sur
la direction de son aimantation [7,8]. Par analagiec les dip6les électriques et le champ
électriqgue dépolarisant, on définit, en magnétiskrechamp démagnétisahty comme un
champ magnétique s'opposant a l'aimantation duri@atéCelui-ci s'exprime sous forme d'un
tenseur a trois dimensions. Sans entrer dans tefsdél suffit de remarquer que le champ
démagnétisant joue un réle important dans l'ainti@amades matériaux ferromagnétiques,
particulierement des couches minces. En effet, damg$ilm mince la composante déqy
perpendiculaire au plan du film est non nulle targlie celles contenues dans le plan du film
sont nulles. En conséquence, l'aimantation s'@ipnéférentiellement dans le plan du film
[14]. Ainsi, la forme géométrique des matériauxdaragnétiques doit étre prise en compte
lors de leur fabrication dans l'optique d'obtenire uaimantation orientée d'une maniére

particuliere.

HywF O

dans le plan du film

/ Aimantation préférentielle

Figure I-3. Influence de la forme d'un matériau ferromagnétique sur

l'orientation de l'aimantation.
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[.1.1.3. Anisotropie magnéto-cristalline

L'anisotropie magnéto-cristalline exprime le rappmpiistant entre le réseau cristallin et
l'aimantation dans un solide ferromagnétique [B3,7/Dans un monocristal les moments
magnétiques des atomes s'orientent préférentieifenselon un axe dit, de facile
aimantation Cette configuration minimise ['énergie d'intefact entre les moments
magnétiques et le réseau cristallin d’ions positifsaxe selon lequel cette énergie
d’interaction est la plus élevée correspond a ldedifficile aimantation

La grandeur qui quantifie cette anisotropie ekt champ d’anisotropie magnéto-
cristalline Ha. C'est le champ nécessaire pour faire bascuierafdation dans le cristal de la
direction de facile aimantation a la direction dfficle aimantation. Cette anisotropie peut
étre importante pour certains ferromagnétiquesgiatsle fer et le cobalt.

Comme le montre l&igure 1-4, le champ extérieur nécessaire pour atteindre la
saturation, et donc I'énergie a fournir, est déf#irselon que le champ soit paralléle a I'axe de

facile aimantation ou perpendiculaire a celui-ci.

[100]
- i
1600 [110]
% [111]
2 1200 /
S
=)
= 800
400
0
0 200 400 600

H (104 . Tesla)
Figure I-4. Anisotropie magnétique d'un monocristal de Fer d'aprés [7].

On exprime I'énergie nécessaire pour amener, airpdiin état désaimante,
'ensemble des moments magnétiques dans la diredtichamp par :
W, = Ky(a7a; +aza; +atas) + K (ayaza; +...)
Ou K, K, sont des constantes d’anisotropie de premier einseordre (on se limite dans la
plus part des cas au premier ordre) ;

a,, a,, a, :cosinus directeurs de I'aimantation par rappdtaxe du cristal.
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Pour le Fe : k= 4,5 16 J/n?
Pour le Co : K= 4,5 16 J/n?
Pour le Ni : k= 4,5 16 J/n?
Pour le Sm Co : k10" J/n?

Souvent pour K>0 I'axe de facile aimantation est I'axe ¢ du @i3].
[.1.1.4. Anisotropie magnéto-strictive

Lorsqu’'un matériau ferromagnétique est aimanté, deééormation linéaire peut
survenir. Elle s’effectue a volume constant. Clasnhagnéto-striction linéaire.

Ce phénomene est lié a linteraction entre le méseastallin et les orbitales
électroniques dont les orientations sont modifipas le champ extérieur. Si la magnéto-
striction peut étre importante dans les matériamomagnétiques de structure uni-axiale tels
gue les terres rares, elle reste généralementfadhparativement a I'anisotropie magnéto-
cristalline dans les matériaux qui ont une striectirbique.

Notons qu'en appliquant une contrainte & un matéei@omagneétique, il est possible de
créer une anisotropie de magnéto-striction en faant (via la contrainte appliquée) une
direction de facile aimantation différente de cell#enue dans le cas relaxé. C’est le cas du
Ni oU une contrainte de PaN/m2 suffit & modifier I'axe de facile aimantatifts].

Toutes les énergies mises en jeu dans les anigggromagnétiques citées précédemment
entrent également en jeu dans I'établissement rikrstations possibles de I'aimantation dans
un matériau. En définitif, la configuration pernagit de minimiser le bilan énergétique est
adoptée. D'un point de vue macroscopique, les dwaanagnétiques traduisent I'équilibre

magnétique microscopique d'un matériau ferromaguéti
[.1.1.5. Domaines magnétiques et parois de Bloch

Un domaine magnétiquéappelé également domaine de Weiss) est un esjmate
lequel tous les moments magnétiques sont orieraes kh méme direction (Voir Figure I-5).
Deux domaines voisins sont séparés par une pgpeiegparoi de Bloch Celle-ci assure une
transition graduelle de l'aimantation d'un domaidautre [7,17] (Voir Figure 1-6).

27



Chapitre I. Rappels et synthése bibliographique

Domaine 1

Domaine 1

i ‘ Domaine 2

Domaine 1

Figure I-5. Image obtenue par microscopie a effet Kerr de domaines

magnétiques dans un alliage Fe-Si.

Domaines magnétiques

magnétiques——— %,

Figure I-6. Schéma d'une paroi de Bloch séparant deux domaines

magnétiques adjacents.

Un matériau ferromagnétique possede un moment rtiggaémacroscopique. Dans le
cas idéal d'un monocristal, tous les moments magrest ont la possibilité de s'orienter dans
la méme direction et de former un domaine uniquepeddant, cette configuration est

colteuse en énergie et une subdivision en plusgamgaines magnétiques lui est préférable
énergéetiquement (voir Figure I-7).

La limite a cette subdivision vient de I'énergiesenen jeu pour la création des parois de

Bloch. En effet, les moments magnétiques n’étaamisdine paroi de Bloch, ni paralleles entre
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eux ni paralleles a I'axe de facile aimantationni@intien de cette zone implique une dépense
d’énergie d’échange [7].

Si les axes de facile aimantation sont multiplasiotation des moments magnétiques
entre deux domaines ne se fait plus obligatoireraek80°. De plus si I'anisotropie cristalline
est suffisamment faible, des domaines paralleles samfaces apparaissent. Ils minimisent
I'énergie dipolaire en accroissant I'énergie d’atigpie. Ce sont les domaines de fermeture
[7,16,17].

| AVAVAS. N
N N N N oS NSNS —’ 1 ;
—/ VUV
(a) (b) (€) (d) (e)

Figure I-7. Circulation des lignes de champs dans un monocristal

ferromagnétique en fonction de la forme des domaines de Weiss.

Si les dimensions d’'un matériau ferromagnétique den’ordre de sa paroi de Bloch,
'existence de celle-ci n’est énergétiquement daorable, et le matériau restera saturé

méme sous champ extérieur nul. Il devienodomaingl6,9,12]
[.1.1.6. Température de Curie

C'est la température pour laquelle I'aimantationcroscopique d'un matériau
ferromagnétique devient nulle [15,16]. En effet,dmla d'une certaine température appelée
température de Curie (Tc), I'énergie thermique @estrons devient supérieure a la somme
des énergies d'échange et dipolaire. Il en résuie distribution aléatoire des moments
magneétiques atomiques. Le matériau ferromagnésgqusomporte alors comme un matériau

paramagnétique. La température de Curie du Felees69°C.
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I.1.2. Notion de matériaux ferromagnétiques doux et durs

On parle de matériaux magnétiques doux lorsqubdenp coercitif est inférieur a 1000

A/m (environ 12,5 G). Lorsque le champ coercitif pkis élevé, les matériaux sont dits

matériaux magnétiques durs [15,18].
La Figure 1-8 présente deux cycles d'hystéréds @méme échelle. Le cycle le plus

large est caractéristique d'un alliage magnétigménaeir tandis que le plus étroit est

caractéristique d'un alliage magnétiquement doux.

________ 1 — e

f/ I,r’ (Unités identiques) If

f |
e / ¥

(b) Hc <1000 A/m

(a) Hc > 1000 A/m

Figure I-8. Cycles caractéristiques des matériaux ferromagnétiques (a)
durs et (b) doux.

1.1.3. Autres types de magnétisme

[.1.3.1. Matériaux diamagnétiques

Le moment magnétique atomique dans un matériauagjaétique est nul. L'application
d’'un champ magnétique extérieur a un matériau dimétgue modifie le mouvement des

électrons de ce dernier sur les orbitales éleatess. Il en résulte I'apparition d'une faible
Le diamagnétisme est un

aimantation opposée au champ extérieur (Magure [-9).
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phénomene de trés faible intensité qui existe dams les matériaux, et qui cesse sitdt que

I'on n'appligue plus de champ extérieur.

g iy

H=0 «

©0 ee o
o0 000
00 000

Figure I-9. Schéma explicatif du diamagnétisme a I'échelle microscopique.

[.1.3.2. Paramagnétisme

Certains matériaux ne possedent pas de moment ttagnéotal, bien que chaque
atome posséde un moment magnétique individuel. hements magnétiques des atomes
s’additionnent de maniere a ce que la résultantesthe Figure 1-10-(a).

Si I'on applique a un tel matériau un champ maguéti extérieur, les moments
magneétiques des atomes s’alignent dans la diredtiashamp extérieur a le renforcémgure
I-10-(b). Dans les matériaux paramagnétiques, les mEmeragnétiques élémentaires
s’orientent indépendamment les uns des autres. heanm@agnétisme, comme le
diamagnétisme, est un phénoméne dépendant defiattin champ extérieur, qui cesse avec

I'annulation de celui-ci.
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g iy

H=0

A0 000
DO 000
D00 000

Figure I-10. Schéma explicatif du paramagnétisme.

[.1.3.3. Antiferromagnétisme

Les matériaux antiferromagnétiques possedent deus-iseaux dont les orientations
magnétiques sont antagonistes. La compensation ede ntoments induit un moment
magnétique macroscopique nul. Les matériaux ardifegnétiques, du fait de I'absence

d'une aimantation spontanée, présentent peu @irdans la plupart des applications.
[.1.3.4. Ferrimagnétisme

Contrairement aux matériaux antiferromagnétiques,compensation des moments
magnétiques dans les matériaux ferrimagnétiques pas compléete. Il subsiste donc une
aimantation spontanée. Elle est, cependant, pibsefgque celle observée dans le cas des
matériaux ferromagnétiques. Les matériaux ferrirdlignes possedent en général une
température de Curie plus basse que celle desnfagwétiques, mais suffisante dans de
nombreuses applications. Leur résistivité élevéefah des candidats particulierement
performants pour les applications hautes fréequences

Apres ce rappel de notions de magnétisme, noussallous intéressé a la technique
utilisée pour mettre réalisé les films minces magoés. Cette technique (la pulvérisation
cathodique magnétron) fait partie d'un ensembliedenique connu sous le nom de technique

de dépbt physigue en phase vapeur.
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|.2. Dépbts physiques en phase vapeur [19-30]

Les techniques de dépbts physiques en phase vapepelés PVD (en anglais :
Physical Vapour Deposition), sont des techniquékabibration de couches minces.
Elles peuvent étres divisées en plusieurs parélesde procédé mis a profit pour l'obtention

de la couche mince :

v La pulvérisation cathodique et sa variante, la @ibation cathodique magnétron

v' L'évaporation par faisceau d'électron

v' Le bombardement ionique

v' Le dép6t par arc

Dans toutes ces techniques le principe de basdé'é@aborer une couche mince a partir

d’'un matériau massif (voir Figure I-11). Le procémdnporte trois éléments principaux: Une
cible, composée du matériau a déposer sous sa forme,sotidubstratqui est le matériau a
revétir, et lacouche mincebtenue par transport de la matiére de la ciblsuastrat.

Substrat

\
[
Film mince déposé ﬁ ﬁ ﬁ

Transfert de matiére vers
un substrat

Matériau massif a dépos%r

Figure I-11. Schéma de base de [|'élaboration d'une couche mince par

dépbt physique en phase vapeur.

Les techniques se différencient par le procédépgumet d'arracher les atomes a
déposer de la cible, ainsi que par la nature diemiprésent entre la cible et le substrat.

L'utilisation de l'une ou lautre de ces techniquest généralement conditionnée par
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I'application visée, la nature du matériau a déepdsecodlt, ainsi que la pureté et la qualité de
la couche obtenue, et enfin la vitesse de dépdtastae.

Dans cette partie nous allons nous intéresser phrsiculierement a la pulvérisation
cathodique et sa variante la pulvérisation cathegliomagnétron qui est la technique utilisée

durant notre travail de thése.
1.2.1. La pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique, est une techniqueé®tden couches minces. Les étapes de
la formation d'une couche mince par pulvérisatiathadique sont :
1. La pulvérisation des especes a déposer a partie ctible par bombardement
ionique.
2. Le transport des espéces pulvérisées, sous formapeer, vers le substrat
3. La condensation de la vapeur sur le substratfetmaation de la couche
La pulvérisation cathodiqgue magnétron est une iamaélbn de la pulvérisation
cathodique simple. Cette amélioration sera déeritdétail dans la section - § .2.2.2.
Un réacteur de pulvérisation cathodique simplesekEmatisé sur la Figure 1-12. Il est

constitué de :
v" Une enceinte de pulvérisation (E)

v" Une cible constituée de I'élément ou de l'allisy@léposer, elle fait également

office de cathode
Un porte substrat sur lequel sont disposés lestiaib a revétir
Un systeme de pompage destiné a abaisser lageskintérieur de I'enceinte

Un systeme d’injection de gaz destiné a contr@earéssion et la nature du ou des
gaz présents dans I'enceinte
v' Un générateur DC ou RF affecté a la cible, destingénérer un plasma dans

I'enceinte pour pulvériser la cible

v' Un générateur DC ou RF affecté au porte substestirde a décaper le substrat
avant I'étape de pulvérisation et / ou a apporeeléhergie au film mince durant

sa croissance

v" Un systeme de refroidissement affecté a la ciBlermet de préserver la cible d’un

échauffement excessif durant sa pulvérisation
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v"Un dispositif de refroidissement ou de chauffagecié au substrat : destiné a en

contrbler la température durant la croissance ithas f

v" Un cache amovible permettant une pré-pulvérisatmta cible

Générateur DC
Générateur RF + Boite d’accord

Systéme de régulation de——
température H

Porte substrats—— | ]

’ Injection des

Substrats +“— gaz

Cache amovible——— | o «——— Enceinte de
réaction (E)

Systéme de Cible a pulvériser

pompage «—

{ Générateur DC

Figure I-12. Schéma du dispositif de pulvérisation cathodique diode.

[.2.1.1. Principe de fonctionnement

La pulvérisation cathodique est une technique libéktion de films minces sous
pression réduite. Un gaz (généralement de I'argsinintroduit dans I'enceinte. Une décharge
est produite par application d'une tension négatinte la cible (cathode) et le substrat
(anode) ou la cible et l'enceinte du réacteur (W®il.2.2.2). Cette décharge entraine
I'lonisation du gaz, on parle alors de plasma.ibas du plasma sont accélérés vers la cible.
lls transferent, lors de collisions élastiquesy oergie aux atomes de la cible. Ces derniers
sont éjectés avec une énergie cinétique suffiqambe traverser le plasma et se condensent
sur la premiere surface rencontrée, en particldisubstrat. Malgré des vitesses de croissance

de films minces faibles et un colt élevé compaeatent aux autres techniques PVD telles
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gue l'évaporation par faisceau d'électron, la pidaéon cathodique est préférée des lors que

la qualité et la pureté des films revétent une irtgyece dans l'application visée.

Les principaux modes de polarisation d'une cible ks suivants :

La

polarisation en courant continu ou DC (Directrri@€nt) : utilisée pour les matériaux

La

conducteurs et semi conducteurs dopés. Les iongfpakl plasma sont attirés vers la
cible polarisée négativement. Les générateurs D@egteent, en général, de fixer un
courant constant, une tension constante (voir Eigur3-a), ou une puissance constante.
Le contréle en courant est le plus souvent utiige c'est lui qui génere une décharge
stable. Ce mode de polarisation permet les vitedsedépot les plus élevées puisque le

flux pulvérisé est continu.

polarisation en courant continu pulsée: type de polarisation possede deux principaux

La

avantages. Il permet, dans certains cas, de psérédes cibles peu conductrices ou semi
conductrice et il augmente la densité des revétemmélaborés. Le principe de cette
alimentation est de polariser la cible négativenaseic une forte tension mais pendant un
laps de temps trés court (voir Figure I-13-b). luigspance ainsi injectée dans un pulse est
élevée et confere aux especes pulvérisées ungalode énergie cinétique par rapport a
une pulvérisation en courant direct. Ce surplusedie est utilisé par les particules
pulvérisées pour mieux s'arranger dans le réseawla croissance du revétement. Il en
résulte une densité du film final accrue. De plagension nulle ou légérement positive
imposée entre deux pulses successifs permet, daras Ides cibles isolantes, d'assurer le
retour des charges positives accumulées sur |la dbhs le plasma. L'entretien de la
décharge s'en trouve facilité. L'inconvénient delégharge DC pulsé par rapport a une
décharge DC classique est la diminution de la sétede croissance des revétements en

raison de l'interruption du flux pulvérisé entraideulses

polarisation radio fréquence RHtilisée pour les matériaux isolants et semi-catelurs

non dopés (voir forme du signal sur la Figure I€)3Elle permet d'évacuer les charges
qui s'accumulent au niveau des cibles durant larizaition négative de celles-ci. La
décharge est ainsi maintenue alors qu'une alimentah DC ménerait a son extinction.
Ce mode de pulvérisation peut étre avantageusemibsé dans la pulvérisation de cibles
ferromagnétiques telles que le fer. Nous traiterafens le paragraphe 1.2.3 ce cas

particulier.
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(@) (b) (c)

Figure I-13. Régime de polarisation possible d'une cible pulvérisée (a)

courant continu, (b) courant continu pulsé, (c) radiofréguence.
[.2.1.2. Interactions ions-cible, Pulvérisation et autreémimenes [27,28,31]

Dans ce qui suit nous allons décrire le phénoméng@udvérisation ainsi que d'autres
phénoménes résultant du bombardement ionique délea par le plasma (voir I&igure
I-14). Chaque phénomene décrit pourrait faire a lui $ebjet d’'une étude approfondie.
Cependant, une description simple suffit a la ca&hension du présent manuscrit. Nous
apportons une attention plus particuliere au phé&mande la pulvérisation puisque c'est celui

qui est mis a profit dans le procédé d'élaborali®eouches minces.

lon incident

Rétrodiffusion de I'ion incident
Electron secondaire
Pulvérisation d’'un atome de la cible

plasma

Cible w- Implantation ou
réarrangement structural

Figure I-14. Différents phénomenes possibles suite au bombardement

d'une cible par un ion énergétique.

Pulvérisation de particules neutres (cas d’'une a@gehDC ou RF) :

Lorsqu'une tension négative est appliquée a urle,dis ions présents dans le plasma
sont accélérés par le champ électrique de la gedtieodique et acquiérent une énergie
cinétique qu’ils cedent aux atomes de la cible t@<ollisions élastiques, suite a quoi un ou

plusieurs atomes sont éjectés de la cible avec ameggie cinétique. Trois régimes de

38



Chapitre I. Rappels et synthése bibliographique

collisions élastiques menant a cette €jection d@tingués en fonction de I'énergie des ions
incidents selon le modéle de Sigmund (voir Figets) [28].

a. Régime de collision simple - Figure I-15-(a): L'égie recue par un atome de la
cible est suffisante pour I'expulser mais pas @orainer une seérie de collisions.
Ce mécanisme est le plus souvent rencontré loréggieions sont légers et
faiblement énergétiques (<KeV).

b. Régime de cascades linéaires - Figure |-15-(b&nefgie mise en jeu dans ce
mécanisme est suffisamment élevée pour créer ume @&é collisions binaires
pouvant entrainer I'éjection d'un atome si uneisioit a lieu pres de la surface.
C'est le cas lorsque les ions ont des énergia# allaKeV au MeV

c. Régime de pointes - Figure I-15-(c) : L'énergie des est cédée dans un volume
réduit (cas des ions lourds). Il en résulte de nmeodes collisions et un nombre

d'atomes en mouvement important.

Atome lon
pulvérisé incident
2

00| | |

000000
00QP0O0OO0
000000
000000 (OJOXO\OXOXE

Collisions simples Cascades linéaires Régimes ddgmin

(@) (b) (©)

Figure I-15. Trois régimes de pulvérisation par collisions élastiques. (a)

Collision simple. (b) Collision linéaire. (c) Collision de pointe.

Un atome pulvérisé de la cible ira se déposeraprémiere surface rencontrée sur sa
trajectoire. S'il atteint le substrat avec suffisa@mt d'énergie il se combinera aux autres
atomes pulvérisés. Nous verrons par la suite (8)ll2s étapes qui ménent a la formation d'un

revétement.

D'autres phénomenes ont lieu lors du bombardenisrgont brievement décrit dans

ce qui suit:
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v" Emission d’électrons secondaires :

La collision entre un ion et la cible peut donneula I'émission d'électrons appelés
électrons secondaire€'est un phénomeéne primordial en pulvérisatidharique. En effet,
ce sont les électrons secondaires qui garanti$sentintien d'une décharge en ionisant les
atomes de gaz présents dans la chambre de réaction.

v' Rétrodiffusion de I'ion incident :

Lorsque l'énergie des ions n'est pas suffisante péaétrer dans la cible, ils seront

réfléchis apres avoir été neutralisés.
v Implantation :

Le phénomene d'implantation a lieu lorsque les inimit plus assez d'énergie pour
ressortir de la cible. Ce mécanisme est recherahé dertains cas tels que la nitruration par
bombardement ionique. Il est favoriser lorsqueekgie des ions est grand et que la
profondeur de pénétration dans le matériau cililélesgé.

v' Réarrangement structural du matériau de la cible :

L'énergie apportée par les ions peut entrainemutsifications structurales du matériau
cible telles que des lacunes ou des interstitidés raussi des réarrangements d'atomes en

surface.

1.2.2. Evolution de la technique: de la pulvérisation odique a la

pulvérisation cathodique magnétron

La pulvérisation cathodique nécessite de faireampromis sur la valeur de la pression
de pulvérisation. En effet une pression trop basse a l'entretien de la décharge, tandis
gu'une pression trop haute empéche les especedripabs d'atteindre le substrat. De plus
absence d'un systeme favorisant l'ionisation thsrpa rend nécessaire I'utilisation d'une
tension tres élevée pour maintenir la décharge.

Malgré cela, la vitesse de dépbt en pulvérisatmimadlique reste médiocre, et exclut
une utilisation industrielle du procédé. Aussi uss améliorations ont été apportées a ce
procédé dans le but d'en accroitre le rendemediaetéliorer le contrle de la qualité des

revétements.
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[.2.2.1. Pulvérisation triode [29-32]

Dans ce procédé, la plupart des électrons quit@rireent le plasma ne proviennent pas
de la cible, mais d'une cathode chauffée, constitiién ruban de tungsténe. Une anode dite
anode primaire est placée en face du ruban det&mggst portée a un potentiel suffisant pour
ioniser le gaz plasmagene introduit dans l'enceims ions, ainsi créés, sont attirés par la
cible gu'ils pulvérisent. Le porte substrat pettdussi étre porté a un potentiel faiblement
négatif afin d'attirer des d'ions du plaskigure 1-16 Ceci permet d'améliorer la qualité des
films déposeés (voir § 1.2.4). L'efficacité de cepmbsitif peut étre améliorée par I'application
d'un champ magnétique longitudinal. En effet, &geirtoire hélicoidale des électrons autour
des lignes de champs permet d'augmenter la praadiilne collision entre un électron et un
atome du gaz.

Potentiel négatif (faible potentiel)

Systeme de régulation de >
température U
R | ] «——— Porte substrats
Systeme de T T
ompage ] o
POmPS3 | Injection des
<_
gaz
Anode primaire——»
— <Fi|ament tungstén%:
+50V a = F
+100V
Cible a pulvériset

Générateur DC

Figure I-16. Schéma du dispositif de pulvérisation cathodique triode.

La pulvérisation triode permet des vitesses de guidation de I'ordre de 40 nm/min
sous une pression de 0.1 Pa. De plus, elle rersigp@$e contréle de la densité d'ions récoltés
par la cible en agissant directement sur I'émissiectronique, et sans avoir a modifier la
tension de la cible ou la pression de gaz. Cepénlgasystéme présente des inconvénients, et
notamment, une vitesse de pulvérisation inhomogglus importante du c6té du filament)

ce qui impligue une inhomogénéité dans I'épaisdauilm déposé. De plus, le temps de vie
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du filament est réduit lors de l'utilisation d'uazgreactif (Q, N2 en supplément du gaz

plasmagéne.
[.2.2.2. Pulvérisation cathodique magnétron

Ce dispositif reprend celui de la pulvérisationhcaique diode avec une cathode
modifiee. Deux aimants permanents sont disposé&réete de la cible. L'induction
magnétique, de l'ordre de 20 a 50 mT dans l'espiigé a l'avant de la cible, piege les
électrons secondaires émis lors du bombardemelat clble par les ions du plasmdigure
I-17 et Figure 1-18 Le piégeage des électrons augmente la probabditéollision entre un
électron secondaire et un atome du gaz a proxuheité cible. Il en résulte un accroissement
de la densité du plasma pres de la cible et unenanigtion de la vitesse de pulvérisation
(Jusqu'a 50 fois plus élevée que dans le procéaie)ill est donc possible de maintenir une
vitesse de pulvérisation élevée a faible pressidd Pa). L'abaissement de la pression
nécessaire a maintenir une décharge participe régatea lI'augmentation de la vitesse de

croissance des revétements puisque le libre paecoayen des particules augmente.

Lignes de champ

------- Ecran
N N NN suppresseur
Isolant électrique——H"_/ RN :
) G T 7« Cible
Plaque de cuivre e e e
Aimant extérieur . Aimant central
.
Plague ferromagnétique \
Corps du
magnétron
Systeme de refroidissemeprt——

Figure I-17. Schéma d'une cathode équipée d'un systeme magnétron.
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pompage « —

Aimants

[\

Générateur RF + Boite d’accord

{ Générateur DC

Figure I-18. Schéma du dispositif de pulvérisation cathodique magnétron.

Une autre différence entre le procédé magnétrole grocédé diode réside dans la
maniére de polariser la cible et le substrat. Eet,efontrairement a la pulvérisation diode ou
la différence de potentiel est appliquée entraldie @t le porte substrat, dans la pulvérisation
cathodique magnétron la différence de potentielappliquée entre la cible et I'enceinte du
réacteur. Le porte substrat est quant a lui iselérquement du reste du réacteur et peut étre
polarisé indépendamment de la cible. Dans les fihitest, le plus souvent, polarisé
négativement afin que la couche en cours de crussaoit bombardée par les ions du
plasma. Ce bombardement augmente I'énergie dessylast déposees et permet d'améliorer

la qualité du film.

Configurations du magnétron

Il existe deux types de magnétrons. Les magnétkmslibrés et les magnétrons
déséquilibrés. Nous allons dans ce qui suit décasedeux configurations.

v" Magnétrons équilibrés :
Considérons le cas de cibles circulaires. Un magnéiquilibré est constitué d'un aimant

central de forme cylindrique et d'un aimant périjihée en forme d'anneau. Les polarités des
aimants sont inversées. Les champs magnétiquesitgqair chacun des deux aimants sont
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sensiblement d'égale intensité. Les lignes de prsmreferment sur elles-mémes et forment
un anneauKigure 1-19-(a)).
Cette configuration permet un piégeage optimuméiiestrons et une localisation du plasma
pres de la cathode.

v' Magnétrons déséquilibrés :

Dans cette configuration l'aimant central produit champ magnétique d'intensité
différente de celui produit par l'aimant périphégqLes lignes de champ de I'aimant le plus
puissant se dirigent vers le substig(re 1-19-(b) etFigure 1-19(c)). Les électrons ne sont
plus confinés uniquement dans l'espace cathodmass ionisent des atomes du gaz pres du
substrat.

Cette configuration permet de délocaliser une @atés ions du plasma dans la région du
substrat, et ainsi de fournir de I'énergie cinatigux atomes de la couche durant la croissance

du revétement.

@) (b) (©

Figure I-19. Configurations possibles des magnétrons. (a) Equilibré, (b) et

(c) Déséquilibrés.

La localisation du plasma dans l'entrefer des deimants méne a une usure
inhomogéne de la cible. Dans le cas de cibles leires une zone d'érosion en forme

d'anneau apparait
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I- Collision entre un électron 1ll- Pulvérisation d'un
et un atome d’Ar atome de la cible es .
IV- Usure préférentielle de la

cible dans [I'entrefer des
.Ar aimants

CibleM ——

II- Bombardement
ionique de la cible

Figure I-20. Usure inhomogéne de la cible dans le procédé magnétron.

La cible doit étre changée des que son épaisseumonin atteint un seuil fixé par
'opérateur. Afin de limiter le gaspillage lié adure inhomogéne de la cible, de nouvelles
configurations de magnétrons ont été concgues dafiréduire le taux de matiéere inusitée lors
de la pulvérisation.

Parmi les différentes solutions envisagées, Isedti [83] ont développé un magnétron
a aimant central pivotant excentré (vieigure 1-21). Dans ces conditions le taux d'usure de la
cible avant son changement est de 40%, alorsegi'itl'environ 6% dans notre cas avec une
cible en Fe.
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Figure I-21. Schéma d'un dispositif de pulvérisation cathodique magnétron

avec aimant central pivotant [33].

Il est également possible de procéder au "rechagentde la cible, c'est-a-dire de
remettre de la matiére dans la zone d'érosion papracédé de projection thermique par
exemple.

Une autre conséquence de l'usure inhomogene des eib pulvérisation cathodique
magneétron est I'inhomogénéité en épaisseur des féposés.

En effet, dans certains cas, de fortes inhomogénéi€paisseur et de composition des
revétements peuvent étre observées en fonctiomud@osition sur le substrat.

Il est possible d'ajuster la distance entre leepstbstrat et la cible afin d'optimiser
I'homogénéité des couches en épaisseur et en ciimposependant cela se fait souvent au

détriment de la vitesse de dép6t [32].
1.2.3. Pulvérisation des cibles ferromagnétiques:

La pulvérisation de cibles ferromagnétiques parc@dé magnétron pose un certain
nombre de difficultés techniques. D'abord, uneidaliffé a amorcer la décharge et a la

maintenir. En effet, les lignes de champs issuassail@ants sont majoritairement absorbées
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par la cible, et le piégeage électronique ne splfis & entretenir la décharge (rappelons
gu'une induction magnétique d'une valeur minimur2@enT est nécessaire pour entretenir la
décharge plasma a 0.1 Pa). Il en résulte des g#ass dépodt plus faibles que pour la plupart
des autres matériaux. Ensuite, une difficulté atréter les parametres de dépdbt. Ceci est
particulierement le cas pour les paramétres étpets de la décharge.

Supposons qu'une cible ferromagnétique soit péaren RF avec une régulation en
puissance. L'usure graduelle de la cible permetglus en plus de lignes de jouer leur réle de
piege magnétique pour électrons. Ainsi, le taugniSiation du gaz plasmagene augmente.
Ceci impligue une augmentation de la densité deratwuionique sur la cible. Cette
augmentation sera compensée par une baisse deslantefin de maintenir une puissance
injectée constante.

Wei Dong et al. [34] ont étudié d'une part l'inflge d'aimants supplémentaires
disposés au dessus d'un magnétron classique et dhle de fer, et d'autre part I'effet de la
forme de la cible en fer sur 'homogénéité etlacsture des films déposés. Ils ont montré qu'il
était possible, par I'ajout d'aimants au dessus @éle, de produire un champ magnétique
suffisamment intense pour obtenir des vitesses rdssance de 38 nm/min, avec une
géométrie de cible optimale, une tension de patos égale a 700V et un courant de cible
de 0.9 mA a une distance égale a 25 mm de la clg@lpendant, le magnétron amélioré décrit
par les auteurs, présente linconvénient de faaigner le substrat dans un fort champ
magnétique non contrélé. Il est probable que lakewbtenue présente une forte dispersion
de l'orientation magnétique due aux fortes vanetidu champ magnétique des aimants au
niveau du substrat.

Moiseev et al. [35], ont étudié les caractéristgyééectriqgues de décharges DC et DC
pulsé dans un magnétron modifi€é composé de dedgsciisposées en vis-a-vis (voir la
géométrie du dispositif sur la Figure I-22. Deslgses de spectroscopie optique d'émission
(OES) résolue dans le temps ont permis de moniefajconfiguration du magnétron permet
d'obtenir un confinement du plasma au niveau delesicomparable dans le cas de cibles
ferromagnétiques en fer et de cibles en cuivre.dwgsurs concluent a la nécessité d'améliorer
la conception des aimants afin d'améliorer enctus lg confinement du plasma dans le cas
de l'utilisation de cibles ferromagnétiques. Cependce dispositif expérimental présente un
inconvénient majeur. Les substrats sont disposédlo flux métallique pulvérisé (au niveau
de la sonde d'énergie) et le regoivent sous inciel@blique. La vitesse de croissance, ainsi

gue la structure des couches minces seront fortemtténées par ces deux parametres.
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P6le magnétique (S)
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Figure I-22. Dispositif comprenant deux magnétrons classiques placés en

vis-a-vis [35].

Mizutani et al. [36] ont proposé un dispositif ddygrisation cathodique magnétron a
fort champ magnétique. Le champ magnétique estugrqhr un supraconducteur appelé
Sm123 au lieu des aimants Nd-Fe-B classigueigure 1-23 Le champ magnétique produit
par le supraconducteur est environ 10 fois supédetelui produit par un aimant classique.
Les résultats obtenus montrent qu'il est possiatecp procédé de pulvériser des cibles de fer
de 3 mm d'épaisseur alors qu'elle est limitée am dans le procédé de pulvérisation
cathodique magnétron classique. De plus, le prog¥dposé par les auteurs permet de
maintenir une décharge plasma & une pressionrdee'de 10 Pa. La mise en place d'un tel
procédé nécessite d'équiper le magnétron d'un msgside refroidissement a tres basse
température (40 K) afin de maintenir la propriéi@raconductrice du Sm123. Il est moins

facile a mettre en ceuvre qu'un procédé pulvérisatadhodique magnétron classique.
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Bride de fixation du dispositif Plasma Cible

Isolant

Plaque de contact

Aimants Supraconducteur

massif

Chambre d’isolement thermique Téte de refroidissement

Figure I-23. Schéma du magnétron modifié. Champ magnétique produit

par supraconducteur [36].

D'autres auteurs ont montré la possibilité d'auderda densité de lignes de champs
qui traversent une cible en fer par l'utilisationng cathode modifiée. [37,38]. Eigure 1-24

montre la modification apportée a une cible circalalassique et son influence sur les lignes
de champs.

a_) b) c) Cible en Fe
Lignes de cham ciple non maanétique Lignes magnétiques Cible magnétique f@%ﬁ-raphite
E o 35

A Zone érodée J'l

Plaque d'acier Plaque d’acier Plaque d’'acier

Figure I-24. Schéma représentatif d'un magnétron (vue en coupe) : (a)
équipé d'une cible non magnétique; (b) équipé d'une cible magnétique;

(c) équipé d'une cible magnétique modifiée [37].

De nombreuses équipes de recherche s'intéressdavalmppement de magnétron qui
permet de pulvériser des cibles ferromagnétiquesaaere plus efficace. Néanmoins, dans
la plupart des cas, il est possible d'utiliser tagnétron classique pour pulvériser des cibles

ferromagnétiques. L'épaisseur des cibles doit @&reénérale inférieure a 1 mm, et il est
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parfois nécessaire (notamment dans le cas de Veérmdtion du fer) d'utiliser un régime de
décharge RF ou DC pulsé. Ainsi, comme nous le werpgius tard, nous avons opté pour une
solution relativement simple a mettre en ceuvrecguisiste a pulvériser les cibles de Fe en
régime de décharge RF. Cependant de nombreux mjeiste techniques ont été nécessaires
afin d'obtenir un protocole de pulvérisation saisdnt. Cette partie de notre travail sera
exposeé plus en détail dans les chapitres deunist tr

Aprés avoir rappelé le principe du procédé magnéttalécrit les interactions entre les
ions du plasma et la cible, intéressons-nous ctaigre étape menant a la formation d'un

revétement a savoir la germination et la croissalcevétement.

[.2.4. Germination et croissance des couches :

Dans cette partie nous décrirons les phénomenagedrination et de croissance d'un

revétement obtenu par pulvérisation magnétron.

La construction d'un film mince commence par ladmrsation des especes pulvérisées
sur le substrat. Par la suite les espéces adsorbiggsnt vers des sites de nucléation et
forment des clusters. Les clusters ainsi créésseai jusqu'a se transformer en flots et les
flots voisins entrent en contact en coalescentujasgecouvrir la surface du substrat. Les
particules nouvellement pulvérisées peuvent a ptésauver leur place sur la couche mince

déja formée et s'arrangent dans une structurelinst qui minimise I'énergie de I'édifice.

Dans l'optique de contréler la morphologie du rer@nt in situ, il est possible de fournir
aux particules pulvérisées plus ou moins d'éndayge de leur condensation sur le substrat.
L'apport d'énergie permet un arrangement optimalademes dans la structure en formation
et donc une densification du revétement. Tandisngudiminution de cette énergie méne a
moins de mobilité des atomes en surface et domea&tucture colonnaire plus poreuse (voir
la Figure [-25).

Le controle de I'énergie des especes incidentssilagtrat peut se faire par divers moyens:
bombardement ionique (par canon a ions ou polarisai substrat), chauffage du substrat et
traitement laser pour ce qui est de l'augmentat®muoette énergie et refroidissement du porte

substrat pour sa diminution.
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Figure I-25. Influence de I'énergie des atomes lors de la croissance du

Absorption d’énergi

(1)

revétement sur sa morphologie. (a) revétement dense, (b) revétement

poreux.

L'autre moyen de contrbler la morphologie des mwénts in situ est d'agir sur la
pression du gaz lors de la pulvérisation. En effiets la pression du gaz sera basse, moins il y
aura de collisions entre les espéeces pulvérisédsseatomes du gaz. En conséquence,
I'énergie cinétique des atomes a leur arrivée agtgat sera plus importante et le revétement

formé sera plus dense.

Les techniques permettant de contrbler I'énergsepdeticules par un apport d'énergie
durant la croissance du revétement doivent cepérédianbien maitrisées. En effet, un apport
d'énergie excessif peut nuire a la qualité du ébma sa vitesse de croissance en re-pulvérisant
les atomes déposés ou en créant des défauts ddaeesdu substrat (particulierement dans le
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cas du bombardement ionique). Dans le cas de &igation du substrat durant le dépot par
exemple, il convient de ne pas appliquer une tensigpérieure a 100 V pour éviter la
détérioration de la couche mais aussi pour nemghsre des contraintes excessives lors de sa

croissance.

De méme, toute modification de la pression de plasmagene dans le but de
contréler la morphologie du revétement entrainerse unodification des parametres
électriques de la décharge ainsi que de la viteéssgoissance du film. Il est donc nécessaire
de bien tenir compte de ces effets pour, éventuel¢ recalculer le temps de dépbt pour

atteindre une épaisseur donnée.

Un moyen simple de se représenter l'effet de ésgion de pulvérisation et de la
température du substrat sur la morphologie d'uéteswent est de se référer au diagramme de

Thornton [39]. Ce diagramme est divisé en quatreegd-igure |-26.

Grains colonnaire

Zone de transition

Zone de recristallisation

Pression d’Argon

Température du
(mTorr) P

substrat (T/T,,)

Figure I-26. Diagramme de zones de Thornton [39].

Zone 1:

Les grains sont de forme colonnaire séparés paresigaces vides. La faible mobilité de

surface des adatomes lors de la formation de laheoainsi que le phénoméne d'ombrage
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expliquent la forme colonnaire et la porosité éeevdes structures obtenues dans ces
conditions.

Zone T:

Cette zone est caractérisée par des grains cotesnpius fins et la réduction de
'espace séparant deux colonnes voisines. L'énemgissante des adatomes permet cet
arrangement.

Zone2:

L'énergie des adatomes est plus élevée que daosiéade transition et leur diffusion
latérale est suffisante pour que les colonnes t@ecolées entre elles. Les surfaces des
dépbts présentent un profil anguleux. Cela est déxétence de plans cristallographiques
bien déterminés.

Zone3:

La température élevé permet aux atomes de diffleses toutes les directions et ainsi
de former des grains équi-axiaux caractéristiquessrdatériaux massifs. De plus, les grains

peuvent recristalliser dans cette zone jusqu'radoiun monocristal.

Maintenant que les bases de la pulvérisation cajbedmagnétron ont été rappelés,
nous allons nous intéresser a la présentatioraliade constituant les revétements que nous

allons étudier par la suite. Il s'agit de I'allideg Si.
|.3. L'alliage FeSi[13,15,40]

L'alliage FeSi est utilisé dans de nombreuses egipins en raison de ces qualités
magnétiques élevées ainsi que du faible colt detrimax le constituant. Plusieurs
techniques d'élaboration peuvent étre utilisées pmduire cet alliage. Le choix de l'une ou
l'autre de ces techniques dépend essentiellement de

La quantité a produire
Le dimensionnement du produit fini (rubans, tOle®iches minces, revétements
épais...)

v' Des propriétés que l'on désire controler (champocitife anisotropie magnéto-

cristalline, résistivité...)
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La plus grande partie de la production mondiald-d8i est destinée a la fabrication de
transformateurs électriques. Pour cette applicatlaliage est produit sous forme de téles.
Dans ce contexte, les propriétés de cet alliageétinintensivement étudiées. Ces études ont
fait apparaitre le role joué par le Si sur les péips de l'alliage. Dans le cas d'une application
dans les transformateurs électriques, le but estgdienter la résistivité de l'alliage par
rapport a celle du fer pur. En effet, si le fer puésente des propriétés magnétiques tres
intéressantes, telle qu'une forte aimantation @ratbn, sa résistivité trés faible implique des
pertes importantes en fonctionnement dynamique.e@gnt, la ductilité de lalliage
augmente avec la teneur en Si, ce qui rend impes$dlaboration de tbles avec les
techniques métallurgiques conventionnelles poutteesurs en Si supérieures a 6.8 at.% (3.5
pds.%). Ainsi, d'autres techniques ont été envesagiour élaborer des alliages avec des
teneurs en Si plus importantes, notamment I'éldioorale rubans par coulée continue, et de
films minces par les différentes techniques extsanC'est ce dernier aspect que nous allons

particulierement explorer dans cette partie.

En effet, les techniques de fabrication de coucm@sces permettent d'élaborer et
d'étudier l'alliage FeSi quelle que soit sa tereurSi. Dans le cadre de notre travail, les
alliages FeSi avec des teneurs en Si allant de50 at.% ont été étudiés. De plus, la
pulvérisation cathodique magnétron ouvre la voik aniniaturisation et l'intégration des

systemes applicatifs pouvant découler de ces travau

Le Tableau 2 regroupe les principales formes seaulelles 'alliage FeSi est utilisé dans
les applications courantes, ou de niches. Pourucleades formes, les applications ainsi que

les techniques d'élaboration et les principaleaatéristiques sont rapportées.
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Tableau 2. Récapitulatif de la forme et des propriétés des alliages FeSi en fonction des applications visées.

Forme finale de N Caractéristiques principales et propriétés

Applications Techniques d'élaboratic

l'alliage recherchés
* Blindage magnétique * Projection e Gamme d'épaisseur [10pum-200um]
thermique « H.faible
d M5é|eVé
e U élevé
e Eléments de MEMS (micrat ¢ PVD Magnétron e Gamme d'épaisseur [Lnm-10um]
Couches minces i i i : . : : :
actionneurs, —micro-moteurs, micrp- . \BE + Cristallisation : microcristallin
transformateurs) . PLD nanocristallin, amorphe
» Capteurs de champs ou capteurs|de « H,faible

» Evaporation

contraintes .
¢ Mgélevé

* Anisotropie magnétique contrblée

* Résistivité élevé

e Précurseur pour projection thermique * Atomisation e Cristallisation :  microcristallin
Poudres « Précurseur pour compactage a chauc « Broyage melange de phases nanocristallines-
mécanique amorphe
* Hcfaible
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* Résistivité élevé

* Transformateurs * Trempe rapide e Gamme d'épaisseur: [L0um-200um]
» Blindages » Cristallisation :  microcristallin
.« Capteurs nanocristallin, amorphe
Rubans « Actionneurs * Hcfaible
d M5é|eVé

» Anisotropie magnétique contrélée

* Résistivité élevée

» Cceurs magnétiques pour moteurs|de ¢ Coulée continue * Gamme d'épaisseur [?um-1mm]

machines tournantes + laminage « Cristallisation : Microcristallin
Toles a grains » Transformateurs électriques « H.faible
orientés et non
orientés « Msélevé

* Anisotropie magnétique contrblée

* Résistivité élevée
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1.3.1. Diagramme de phases de l'alliage FeSi

Le diagramme de phases de l'alliage Fe-Si cote& ichFe est présenté sur la Figure
I-27 [41]. La température de transition magnétigage de 530°C a 769°C. En pulvérisation
cathodique magnétron, la température atteintegpeavétement durant sa formation n'excéde
pas 200°C (sauf dans le cas ou le substrat eshtailement porté a des températures

supérieures). Dans ce qui suit, nous discuteromalgramme de phases a des températures

proches de celles atteintes durant la formatiofildu De plus la description du diagramme

se limitera au c6té riche en Fe, c'est-a-dire d&0 at.%. de Si.

Massa pour cent de silicium

5 0 15 20 2 30 40 50 B0 70 &1 90
= 1600 I 1 1 I 1 ! ! 1 [
2 T -
@ w w . .
= m n 7] wy
2 1528, @ @ ] 2|
o . [ [ o= L
5 T
\\'\..
5 NN 1410°C -1 430°°C
1400 —— e
1280l |\ N\ ™
\ B =
W b Jo 8 /
13001 : (55
1| 50 °C \1 ZLG T
| f \ P
11 b/ 1200°C 12090°C  N[b 1206°C
I - L
1:200-1 I T —Go5| |\ 735
fo) | (2,15 5?5520 5) (=535} | | (58|
H ik L
1 100—— = S 7=
I — P he } I w
I 21121 1030°C | &
[l (e8| | &
1] % —_
LR 17020 °C7F g70°C___ [[]
I e~ —=el\l/
9y |)f [ = | = B8 |
1] @ i Y 815 °C |
500 ; P - 70,2 1
e il ol = i (54.2)
(e} [ 4 B a5 eC |
800 i [ "
7691 ' ;
i | i
<] |
70055 % 3 i
e | ¥
] -
E2 » | (5i)—=
o =2 -4
600 F-£—{+
[ =1 ]
o }
= : 530 °C
[ i oL |
500 4
400 i = ™
1 = @
: ke i
200 ' = .
200
100
]
a5 26
i (5) (15) 405 |||507
1
0 10 20 30 40 50 &0 70 80 o0 100
Fe S
Atomes pour cent da silicium

Figure I-27. Diagramme de phase de l'alliage FeSi d'aprés [41].
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Figure I-28. Agrandissement du diagramme de phase entre 0 et 50 at.%
de Si.
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Zone 1 :teneuren Si< 9,5 at.%

La phase qui se forme est la phas#u fer de structure cubique centrée notée A2. Le
Si est en solution solide dans le fer. Cette pleaselésordonnée (voir Figure 1-29-(a)), c'est-

a-dire que le Si peut se placer sur tous les giidsr avec une probabilité équivalente.
Zone 2 : Teneur en Si entre 9,5 et 10,5 at.%

Dans ce domaine trés étroit se forme, en plus dehéeseo, la phasen" du fer de
structure cubique centrée notée B2. Cette phaséiedbune transition désordre-ordre. Ainsi,
le Si se placera préférentiellement au centre die.cli n'existe pas d'ordre a longue portée

(entre des cubes voisins) Figure 1-29-(b).
Zone 3 : Teneur en Si entre 10.5 et 26 at.%

Une transition ordre-ordre de la phasedu fer vers la phase de structure D@du
composé FsSi s'effectue dans ce domaine jusqu'a atteindreamposé stcechiométrique
Fe;Si pour 25 at.% de Si. La structure P@sulte donc d'une mise en ordre des seconds
voisins. La Figure 1-29-(c) montre l'arrangemens déomes de Fe et de Si dans la structure
DOs.

Les sites A B sont occupés par des atomes deafattist que les sites D sont occupés
par les atomes de Si. L'atome de fer central (syisbpar un cercle hachuré sur la Figure
I-29-(c)) sera entouré par un nombre d'atomes def&ieur a 4 dans le cas d'une phase
sous-stoechiométrique (teneur en Si < 26 at.%)pdrgur a 4 dans le cas d'une phassur-

steechiométrique (teneur en Si > 26 at.%).
Zone 4 : Teneur en Si entre 26 et 49,5 at.%

Dans cette zone une transition progressive entidriecture DQ et la structure du
FeSi¢ (CsCl) s'effectue. La structure FeSest atteinte pour 50 at% de Si.
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Figure I-29. Les positions occupées par I'atome de Si dans les alliages Fe-
Si. (a) Le Si se substitue a n'importe quel atome de Fer; (b) Le Si se
substitue préférentiellement a I'atome de Fer au centre du cube; (c) Le Si

se substitue aux atomes de Fer des sites B dans un site sur deux.

Selon les techniques d'élaboration de l'alliag&keles disparités dans la délimitation

des phases, o eta’ sont observées dans la littérature.

Ainsi, en pulvérisation cathodique magnétron, lapmn de la phase sous
steechiométrigue DO3 du composéFieest repoussée a des teneurs en Si bien sumsriaur
celle observées dans le diagramme de phase refrésena Figure 1-27. En effet, seule la
phasea du fer a été détectée par diffraction des rayorjasq§u'a des teneurs en Si variant
selon les travaux entre 20 et 26 at.% [42-45]. Rimg teneurs en Si supérieures, les films
synthétisés deviennent amorphes [42-45]. La phaske structure D@a été cependant

observée dans ces films aprés recuit a une tenapémrainimum de 275°C [43,44].

Dans les rubans obtenus pas trempe rapide, la fiormade la phase' est notée des
que la teneur en Si atteint 10 & 12 at.% [46-49].

Dans des poudres FeSi synthétisées par mécanosgntiemélange de la phaseet
d'une phase amorphe est constaté pour des tene8s alant jusqu'a 37,5 at.% [50]. La

phasea’ n'est observée qu'aprées recuit pour des tenauBsde I'ordre de 33 at.%.

Enfin, dans des revétements élaborés par projettt@mique, la phase est observée
a des teneurs en Si de 6,5 at.% [51].
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Il apparait donc clairement qu'une corrélation godxiste entre les techniques

d'élaboration et les propriétés structurales date.

Lorsque le choix de I'opérateur s'arréte sur uclenigue d'élaboration en particulier, il
reste a déterminer l'influence de la teneur enuSies propriétés électriques, structurales et
magneétiques des couches. Nous proposons ci-desseugtude bibliographique des cette

influence.
1.3.1.1. Influence de la teneur en Si sur la résistivité

La résistivité de l'alliage FeSi joue un r6le impot dans la réduction des pertes
dynamiques. En effet, une résistivité élevée permbeetéduire les pertes par effet Joule qui
résultent des courants de Foucault & lintériaurnthtériau. Les courants de Foucault
apparaissent a chaque fois que les moments magesgtily matériau sont amenés a changer
de direction, ce qui a lieu des que le matériausestnis a un champ magnétique externe
variable [40].

Dans les alliages Fe-Si (coté riche en Fer), l'argation de la teneur en Si dans la
phasea ou o' induit une augmentation de la valeur de la rigdiét[40]. En revanche, une
diminution de la résistivité est observée lorsalgdnsition de la phasevers la phase' car

il s’agit d’'une transition désordre-ordre.

En pulvérisation cathodique magnétron, Masahiral.dg44] ont étudié le systeme Fe-
Sijusqu'a 41 at.% de Si et ont montré que seydbdsen se forme jusqu'a 22,7 at.% de Si et
gu'au-dela les revétements sont amorphes (voirr€&igud0-(a)). Dans ces conditions, la
transition désordre-ordre n'a pas lieu. Au cordtda phase amorphe étant par définition une
phase désordonnée, la résistivité augmente de meaguesi linéaire en fonction de la teneur
en Si. Apres recuit a 500°C pendant 1h, les auteatsmontré que la cristallisation des
revétements dont la teneur en Si est supérieuégale a 22,7 at.% entraine la formation de la
phaseua' (voir Figure 1-30-(b)). Les mesures de résisé\apres recuit montrent qu'il y a bien
un épaulement dans la courbe d'évolution de lastiggé pour les teneurs en Si

correspondants a la transition de phase (voir Ei¢p30-(c)).
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Figure I-30. Diagrammes de diffraction de rayons X d'alliages Fe-Si
élaborés par pulvérisation cathodique magnétron avant (a) et apres (b)
recuit et courbe d'évolution de la résistivité de ces revétements (c)
d'apres [52].

Aboaf et al. [43] ont montré dans une étude en 18979 des revétements Fe-Si
élaborés également par pulvérisation cathodiquenétean, des résultats différents de ceux
exposes par Masahiro et al. en 1991 [44]. En effefa transition vers I'amorphe s'effectue
pour des teneurs en Si de 26 at.% (ce qui ce rapprdes résultats de Masahiro et al [44]), la
phasen-Fe;Si; apparait des que la teneur en Si atteint 21at®ajeute a la phase-Fe ce qui
n'est pas observé par Masahiro et al. [44]. Uerte de cette phase explique, d'aprés les
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auteurs, la premiere discontinuité dans I'évolutienia résistivité telle que nous l'observons
sur la Figure I-31. Cependant, les auteurs ne fssent aucune explication concernant la
seconde discontinuité dans I'évolution de la rié#iéta 34at.% de Si.
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Figure I-31. Evolution de la résistivité des films Fe-Si a température

ambiante en fonction de la teneur en Si d'apres [43].

Notons enfin que peu de travaux sont, a notre déesaace, venus approfondir les
études concernant la relation entre la résistefite structure cristalline dans les revétements
élaborés par pulvérisation cathodique magnétron.

[.3.1.2. Influence de la teneur en Si sur les propriétésnaagues

Deux principales propriétés magnétiques sont maelfipar la présence de Si dans les

alliages Fe-Si. Il s'agit du champ coercitif ef'danantation a saturation.

L'influence de Si sur le champ coercitif se faihtgeprincipalement a travers les
anisotropies magnétiques qu'elles soient magnétadine, magnéto-strictive ou magnéto-
élastique. Ces anisotropies sont elles-mémesadiégstructure cristalline et a la morphologie
du matériau, ainsi qu'aux éventuels traitementsrtiggies subis.
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Dans les alliages Fe-Si, les anisotropies magerstalline et magnéto-élastique sont
reconnues comme étant particulierement influentedasvaleur du champ coercitif [45,53].
L'influence de Si sur le champ coercitif dans ibglé FeSi élaboré par pulvérisation
cathodique magnétron a été tres peu étudiée a cmreissance. L'étude de Shimada et al.
[45] propose une interprétation de I'évolution dedéns ce type d'alliages pour des teneurs
en Si allant de 5 a 40 at.% (voir la Figure |-8R)se basant sur I'évolution des anisotropies

magnétiques dans les films minces.
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Figure I-32. Evolution du champ coercitif en fonction de la teneur en Si
pour des alliages Fe-Si élaborés par PVD magnétron. Les symboles "¢" et
"x" indiquent le sens d'application du champ durant la mesure dans le
VSM: "e" |e champ est appliqué dans le sens radial de la cible et "x" le

champ est appliqué dans le sens azimutal de la cible. D'apres [45].

L'aimantation a saturation détermine le flmaximum qu'un matériau magnétique peut
conduire avant d'étre saturé. C'est donc une @gpeissentielle des matériaux magnétiques.

Dans la grande majorité des applications, le boherhé est d'augmenter la valeur de
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aimantation a saturation. Contrairement a last&sié, I'aimantation diminue lorsque la
teneur en Si augmente. Cela limite les applicatpossibles des alliages Fe-Si amorphes aux
cas ou une faible anisotropie est recherchée plutéhe aimantation a saturation élevée.

Aboaf et al. [43], Masahiro et al. [44], et Shimaeiaal. [45] ont montré qu'une
augmentation de la teneur en Si dans des filmgesiobtenus par pulvérisation cathodique
magnétron conduit a une diminution de l'aimantafiaturation. La gamme de composition
étudiée est de 0 a 40at.% de Si.

Masahiro et al. [44] notent une évolution quasédime en fonction de la teneur en Si
dans la gamme 0-40 at.%. De plus, un recuit a 5@#@ant une heure ne modifie pas les
valeurs de l'aimantation a saturation de maniemnearquable. Les auteurs concluent que
aimantation a saturation dépend principalemeniadeneur en Si dans l'alliage et non pas
de son état de cristallisation. Aboaf et al. [48femt dans leur étude un plateau dans
I'évolution de l'aimantation a saturation entree25 at.% de Si. Cet épaulement disparait
apres recuit a 500°C pendant 1h et une évolutighalie est alors observée pour des teneurs
en Si allant de 0 & 40 at%. Les auteurs ne fowgnigsas d'explication quant a cette évolution

particuliere.

Nous arrivons a présent, a la derniére partie dehegitre qui va étre consacré au
rappelle du phénomeéne de la magnéto-impédance,qailasl fonctionnement des capteurs de
champ basés sur cet effet.
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l.4. La Magnéto-impédance

Le phénoméne de lmagnéto-impédanchll consiste en une variation sensible de
impédance Z d'un matériau magnétique conductearorhagnétique, parcouru par un

courant alternatif de fréequence donnée, lorsgstiseumis a un champ magnétique extérieur.

Quand le rapport de la variation d'impédance gpéidance initiale a champ extérieur nul,
AZIZ, atteint des valeurs supérieures ou égalesOf, I& phénoméne est appeh@agnéto-

impédance géan@Ml .

Harrison et al. furent les premiers a observeriénpmene de Ml en 1937, mais ce
n'‘est qu'en 1992 que Mobhri et al. [54] ont entameé étude plus poussée de ce phénomene.
Dans cette étude, les auteurs observent la variat® tension inductive aux bornes de
microfils amorphes de diverses compositions soumisn champ magnétique externe. lls
nomment cet effet éffet magnéto-inductif En 1994 Panina et al. [55] proposent une

premiere explication de la MI.

Tres vite, le grand potentiel applicatif de cettécaliverte, notamment dans la
réalisation de capteurs de champs magnétiquesg geftu par les scientifiques et de

nombreux chercheurs se sont intéressés a cettatilém

Le travail accompli depuis 1994 a permis de mieaxgrendre I'origine de la Ml. Il a
également permis de déterminer l'influence desr@t@s des matériaux magnétiques sur
l'effet GMI. De plus, des matériaux magnétiqueslifférentes compositions et configurations
(micro-fil, rubans, couches minces) ont été teafésd'améliorer la sensibilité et la résolution

des capteurs GMI.

Un premier capteur de champ basé sur I'effet GMaeiellement commercialisé par
la société Aichi Steel. De nombreuses perspectdesperfectionnement, notamment la
miniaturisation des capteurs, laissent a penserejugarché des capteurs GMI est amené a

s'étendre dans un futur proche.
1.4.1. Pourquoi un capteur GMI

L'atout des capteurs GMI par rapport aux capteansneaunément utilisés tels que les

capteurs a effet Hall, les capteurs inductifs etdapteurs GMR, est qu'ils permettent de
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mesurer des champs magnétiques tres faibles (deel'de 0,1uT ), avec une résolution sans
commune mesure avec celle des autres capteursgueeH-33 représente une comparaison
entre la sensibilité des capteurs de champs magesétiusuels (Capteurs a effet Hall, GMR,
TMR...) et celle des capteurs GMI [56]. De plus, lmiaturisation constante des capteurs
GMI (utilisation des techniques d'élaboration deniaro électronique) permet d'envisager des

applications nouvelles, notamment dans le domaiioenddical, celui de l'espace et le

militaire.
4 3emegenération
Dimension # um, Sensibilité 18 uTesla
7p)
= = 2eme génération
% £ Dimension # um Nanotechnologie
= L Sensibilité 0,1 mTesla
8_ O
o f,’,‘ Capteur GMR
T )
\9 ©
> _5 Capteur a effet Hall
ol E
[=f 1°" génération
‘g Grande taille Technologie semi-conducteur
=4 Sensibilité 0,1 mTesla
Bobines de détection
| (( | | >
1900 7 1960 1999 Année

Figure I-33. Positionnement des capteurs MI par rapport aux autres

capteurs de champs magnétiques. D'apres [56].

1.4.2. Comment utiliser un capteur GMI pour mesurer un ngha

magnétique [57,58]

Considérons un matériau ferromagnétique F parcparwn courant {). Supposons
que l'impédance relativlZ/Zi., ou Z. est I'impédance a champ nul, de ce matériau aarie
maximum de 100% et ce pour une induction magnéggterne appliqué de 0,1 mTesla. Une
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forme typique de I'évolution de I'impédance relatan fonction du champ est présentée dans
la Figure 1-34.

Dans la gamme d'induction allant de 0 &' 1@ Tesla I'évolution de Z est quasi-
linéaire. Il est donc possible de mesurer dang getinme la variation de l'induction avec une
bonne précision et une résolution élevée puisqu&é variation du champ de fonTesla

correspondra a une variation de 10% de l'impédance.

AZIZ,

Int

(%)

1004 :

<«— Evolution quasi-linéaire

. _ - >
-1 0O 01 1 B(101 mTesla)

Figure I-34. Evolution typique de I'impédance relative d'un capteur a

magnéto-impédance géante.
1.4.3. Quelques applications [59]

Il existe de nombreuses applications possibles'aféetl GMI. Certaines sont déja
développées de maniére industrielle, tandis quérd® sont étudiées en laboratoire. Parmi

ces applications on trouve:
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» Les détecteurs de mouvement et le controle de géscé

Les capteurs GMI peuvent étre utilisés pour détdetenouvement ou le passage de
masses magneétiques. De tels systemes sont uB&essucceés dans l'industrie notamment

dans le contrble de procédés ou dans des travalesseehicules intelligents [56,59].

* Le contrbéle non destructif

Il s'agit ici de détecter des défauts structuraamsddes pieces mécaniques, telles que
les turbines a gaz, les ailes d'avions ou les tsires de centrales nucléaires. Le principe
consiste a faire circuler un courant électriquesdammatériau a analyser, et de mesurer avec
un capteur GMI les perturbations dans le champ étagre produit. Ces perturbations étant
causées par les défauts présents dans l'objeséndlgst possible de les repérer [59].

» Les applications biomédicales

Les capteurs GMI peuvent étre utilisés de diff@snimanieres dans le domaine
biomédical. Le tracage moléculaire peut étre emgdsaen fixant une substance
ferromagnétique aux cellules cibles. L'imageriebéile et celle du coeur peuvent également
espérer de grands progres avec l'utilisation déeeoap GMI de plus en plus sensibles. Enfin,
l'utilisation des capteurs GMI dans les apparedschirurgie non invasive est également en

voie de développement [59,60].

* Les mesures de contraintes

L'application d'une contrainte a un matériau femgnetique en modifie la structure des
domaines. Ceci a pour conséquence une variatida dgonse du capteur GMI. Des études
on été menées afin de concevoir des appareils darasgde contraintes basés sur |'effet GMI
[61-63].

1.4.4. Origine de la Magnéto-impédance

Les mécanismes responsables de la MI differeninsielogamme de fréquences du
courant électrique df) parcourant le matériau ferromagnétique. Cependiamis tous les cas,
c'est la variation de la perméabilitétpansverse du matériau magnétique qui est aiherige

ces meécanismes [57,64,65].
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A basses fréquences [1-10KHZz], la partie inductigd'impédance du matériau varie en
fonction de |4 L'application d'un champ magnétique externe ndif valeur de yce qui a
pour conséquence la variation de lI'impédance Bt matériau.

A moyennes fréquences (de I'ordre du MHz) I'impéddntale du matériau est fonction
de I'épaisseur de peau du courant | le parcout&gaisseur de peau est elle-méme fonction
de la perméabilité transverse ([Comme aux basses fréquences, l'application damp
magnétique externe modifie @t par conséquent.Z

L'équation qui régit la variation de I'impédancefenction de la perméabilité p est la
suivante [70] :

Z = Ryci ((1+i)/ 8y) a coth[(i.(1+i).a)b,]

Oou

Ryc résistance électrique du film

a: épaisseur du film

I : nombre complexe

oy épaisseur de peau dépendante, entre autrepdeiaabilité totale du matériag p

Cc
0= ——

\ 27O
Ou

C: vitesse de la lumiére
®: pulsation du courant |
o. conductivité électrique du matériaux ferromagmeéi

La perméabilité totale du matériau peut étre devish deux composantes, la

rot

perméabilité rotationnellg™ et la perméabilité de déplacempff?.
L'effet d'un champ magnétique externe sur ces ceamies de la perméabilité total
peut étre différent selon que le champ soit applidans lI'une ou l'autre des directions du

capteur. Nous verrons cela plus en détail sur srcoacret au quatrieme chapitre.
A hautes fréquences (de l'ordre du GHz), le phémemgrépondérant est lié a la

résonance ferromagnétique que nous n'aborderonscipasn effet, les systémes utilisés

durant notre étude ne permettent pas de généreodeants a de telles fréequences.
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1.4.5. Les différentes configurations de capteurs GMI

Les trois formes sous lesquelles un capteur GMk geuprésenter sont : les films
minces, les micro-fils et les rubans (voir Figur85). Nous nous intéresserons ici aux

capteurs sous forme de films minces.

Micro-fil conducteur Rubans magnétiques Couche mince magnétique
non magnétique

l I (@)

Soudure et connectique

N @
| (0) 7 T
Matériau ferromagnétique Ruban conducteur Substrat isolant
non magnétique
(@) (b) (©)

Figure I-35. Différentes configurations des capteurs GMI: a) micro-fils; b)

rubans; c) couches minces.

De nombreuses études ont été menées afin de diséeents matériaux magnétiques

et différentes configurations de capteurs en caaiahiaces [61-63,66-74].

Ces études ont montré que le phénoméne GMI peubbgervé sur des films minces
monocouches, multicouches et en structure sandgichli Figure I-36). La réponse des
capteurs en terme de variation d'impédance esrfagt accrue dans les capteurs en structure
sandwich. En effet, la circulation préférentielle dourant électrique dans le matériau
conducteur amagnétique (généralement du cuivre)i@mde confinement des lignes de
champ dans les films magnétiques. C'est aussiqaite raison que dans le cas de l'utilisation
de capteurs en structure sandwich une résistivgeéé du matériau ferromagnétique est

préconiseée.

Un champ coercitif faible permet d'améliorer la skitité des capteurs aux faibles

champs magnétiques.
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Une anisotropie magnétique contrélée (faible maie nulle), avec des parois de
domaines magnétiques transverses au courant élextd () est recommandée afin

d'interagir largement avec l'aimantation transverseluite par le courant électrique.

Une aimantation a saturation élevée permet de isangblus de lignes de champs

magneétique ce qui permet d'amplifier I'effet magrétpédance.

Multicouche

Couche simple ferromagnétique

o Ferromagnétique\

Conducteur (Cu, Au,..—F—F— 1

Substrat Substrat Substrat

@) (b) (©

Figure I-36. Différentes configurations possibles des capteurs GMI en
couches minces: a) couche simple; b) multicouches; c) structure

sandwich.
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Conclusion du chapitre |

Dans ce premier chapitre, quelques rappels suscaeinotions de ferromagnétisme
ont été présentés. Le principe de I'élaborationalehes minces par pulvérisation cathodique
magnétron a été décrit. Une attention particulgrété portée a la pulvérisation des cibles
ferromagnétiques. Par la suite, nous avons exmssprbpriétés structurales, magnétiques et
électrigues des alliages Fe-Si. Enfin, la magnétpéidance a été abordée au travers de
rappels sur le principe physique qui régit ce phére et d'une synthese bibliographique
présentant les différents types de capteurs GMitaxis.

Nous pouvons retenir de ce chapitre que notre épatée sur la pulvérisation
cathodique magnétron de l'alliage Fe-Si (coté riehefer). L'étude des propriétés de cet
alliage en fonction de la teneur en Si sera ensuiposé en vue d'une application dans les

capteurs de champ magnétique.
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Chapitre Il. Protocole expérimental et techniquesaractérisation

Introduction

Le second chapitre s'articule en deux parties. Dangremiére partie, le dispositif
expérimental d'élaboration des revétements et Edifimations qui y ont été apportées sont
décrits. La seconde partie traite des divers disfsosle caractérisation utilisés durant ce
travail. Nous avons distingué trois types de caraszdtions : les caractérisations structurales
et morphologiques, les caractérisations magnétigiedectriques permettant, entre autres,
d'avoir accés aux valeurs du champ coercitif, difection de I'aimantation et la valeur de la
résistivité des revétements et, enfin, la caradéon des capteurs a magnéto-impédance qui

ont été élaborés a partir des revétements étudiés.
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I1.1. Matériel utilisé pour I'élaboration des couchesaam

II.1.1. Réacteur de pulvérisation

Le dispositif utilisé pour I'élaboration des filmsnces est constitué d'un réacteur de
dépb6t PVD Alcatel SCM 450 (voir Figure II-1). Cesplositif appartient a la plate forme PVD
du laboratoire LERMPS. Le corps principal du réactest formé d'une chambre en acier
inoxydable de forme cylindrique. Le diameétre irgéri de cette chambre est de 44 cm pour
une hauteur de 30 cm, soit un volume de I'encelt@aviron 45 litres.

Controleur de débit

de gaz
Systémes d’adaptation g

d'impédance

Vers systéme de
pompage

Chambre du réacteur

Alimentation
RF et DC

Figure II-1. Vue externe du dispositif de pulvérisation

Le systeme de pompage, composé d'une pompe aepAletitel (vide primaire) et
d'une pompe turbo-moléculaire Alcatel (vide secmajlapermet d'abaisser la pression dans
I'enceinte de dép6t & des valeurs de I'ordre 9 RA. La pression absolue dans I'enceinte est
mesurée a l'aide d’'une jauge Edwards WRG a largenga pouvant mesurer des pressions
allant de I'atmosphére a'i®a.
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Différents types de gaz précurseurs purs a 99.9pBuvent étre injectés dans la
chambre de réaction (Ar, .NO;). Au maximum trois gaz purs peuvent étre injectés
simultanément. Les débits de ces gaz sont contpi@ésies débitmetres massiques Brooks

5850 et la pression par une jauge MKS Baratron.

Dans la configuration de notre réacteur, les magnstet les cibles de pulvérisation
(refroidis par circulation d'eau) sont disposés kumplateau inférieur de la chambre de
réaction. Le porte substrat (non refroidi), suplteau supérieur, est situé a une distance de 7
cm des cibles.

Deux types de cibles ont été utilisés durant aitiiele : une cible en Fe pur a 99.5%,
d'un diametre de 15 cm et de 1 mm d'épaisseur etcible en Si faiblement dopé d'un
diameétre de 15 cm et de 6 mm d'épaisseur.

Chaque magnétron peut étre polarisé séparémenff@tedts générateurs peuvent
étres utilisés pour cette polarisation

Deux générateurs DC (Advanced Energie PinnacleSeti Advanced Energie MDX
Series 500W) ont été utilisés pour pulvériser lblecien Si. Le signal délivré par ces
générateurs peut étre régulé aussi bien en pussgu@n tension ou en courant. La
régulation en courant est le mode utilisé dansengtinde.

Deux générateur RF (Advanced Energie Cesar et dlégRF 1201) ont été utilisés
pour pulvériser les cibles en fer. Le mode de g choisi pour ces générateurs est une
régulation en puissance.

Une polarisation du substrat en DC ou en RF essilpesdurant le processus de
pulvérisation.

Un cache amovible est disposé entre les cibles stilbstrat afin de pré-pulvériser les
cibles ou les substrats. Cette opération permepudeériser les premieres monocouches
d'oxyde présentes sur le substrat et les cibles.

Un chemisage en aluminium protege les parois guées de la chambre de réaction.
Ce chemisage doit étre changé a chaque fois quwalgre qui s'y est déposée durant les
dépbts menace de s'écailler et de contaminertéssci

L'ensemble des éléments du bati de pulvérisatibacb€matisé sur la Figure II-2.

78



Chapitre Il. Protocole expérimental et techniquesaractérisation

Génératedr Chamblre de réaction

Pompe secondair Porte substr;t —___] Jauge de pression Baratron

Vanne_, _ —___ 1 Jauge de pression Alcatel
Cache amovible

Pompe primair T 7 '
! <«—Débitmeétres
Cible

Evacuation Génératelr T T T
D Ar N, O,
Circuit de

refroidissement

Figure II-2. Schéma du béati de pulvérisation.

II.1.2. Modifications et améliorations apportées au réactgour

I'élaboration d'alliages a forte teneur en Si

Le réacteur dans sa forme initiale possédait debbescet un porte substrat fixe.

L'éloignement des deux cibles ne permettait l8ation des deux magnétrons simultanément

puisque les flux métalliques qui en sont issus maesouvrent pas de maniére optimale
(Figure 1I-3).

Porte substrat fixe
.l
; {

Zone de recouvremeryt

Matériau 1
AN /

Magnétron U

Figure II-3. Schéma représentatif des flux pulvérisés a partir de deux

cibles.
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Dans ces conditions, I'élaboration d'un alliageseadonc obligatoirement par la
pulvérisation d'une cible composite. Ainsi, nosnpiegs films de Fe-Si ont été réalisés par la
pulvérisation d'une cible composite constituée dstijes de Si découpées dans un wafer et

disposées sur la zone d'érosion d'une cible e(Hrgure 11-4).

Cible en matériau 1

Dopant en matériau 2

Zone d 'érosion

Figure II-4. Cible composite composée de deux matériaux.

Il est possible par cette technique de controléeri@ur en Si de I'alliage déposé par la
modification du nombre de pastilles en Si disposgda surface de la cible en fer. Cette
technique présente, cependant, quelques inconiéniglabord, un échauffement important
des pastilles en Si qui ne sont pas en contacttdneec le circuit de refroidissement et un
manque de reproductibilité des expériences lié auvais replacement des pastilles d'un
dépdbt a l'autre, une homogénéité du déepot en catigrost en épaisseur limitée et, enfin, la
limitation de la teneur en Si dans les revétemangsiviron 15 at%. Au-dela, toute la zone
d'érosion est recouverte par le Si et I'ajout dsiles sur une autre zone affecte encore plus
I'homogénéité en composition du revétement.

La solution apportée a été de modifier le réactlupulvérisation. Pour cela, nous
avons réalisé un porte substrat rotatif pouvard @wlarisé indépendamment du reste de
I'enceinte. Une troisieme cible a également étéité@ aux deux déja existantes afin de
permettre I'élaboration d’alliages Fe-Si avec wreetir en Si pouvant aller de 0 a 100 at.%.
Ce systéeme possede en plus l'avantage d'augmersierfdce exploitable sur le porte substrat
en améliorant 'hnomogénéité en composition et eaisépur des revétements élaborés. Ces
résultats seront présentés au chapitre suivant 8iti1.1.3 et §ll.2.1.1). La Figure II-5

présente un schéma du réacteur apres modification.
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Axe de rotation et centre du porte substrat

v
Substrat ﬁ Porte substrat tournant

i ; | Injection du
Pompage : ‘ v

[ . ‘ | gaz
— . Plasma —

- \
. /"‘ \ 4

Cible Fe ., Cible Si

Systeme de :
refroidissement ------------- d ; v
[ l ]
E‘\ ; E«--; Alimentation
- S ~ électrique

Figure II-5. Chambre de réaction en configuration co-pulvérisation.
I1.1.3. Protocole expérimental pour la pulvérisation désesien Fer

La pulvérisation de cibles en fer pose de nombablemes. La premiere difficulté
est de maintenir la décharge en DC. Le fer étanmnatériau ferromagnétique il canalise le
flux magnétique circulant entre les aimants extgrigt intérieur du magnétron. Ainsi, seule
une faible partie des lignes de champ traverspdtassitué au dessus de la cible, diminuant
de ce fait les avantages du systeme magnétrotin@idtion magnétique dans l'espace situé
au dessus des cibles est inferieur a 20 mT, iledévmpossible de maintenir une décharge
DC a des pressions d'argon de l'ordre du pasckdsetensions inferieures a 1000V. Les tests,
réalisés dans le réacteur SCM450 a une pressioimmax de 1.5 Pa d'argon et avec des
cibles en fer de 1 mm d’épaisseur ont montré l'issgmlité de maintenir une décharge en DC
ou DC pulsé avec les magnétrons existants dansocektions. Seule la polarisation en RF a
permis de maintenir une décharge. Comme nous Bawan au chapitre précédent, la
polarisation RF permet de maintenir une déchangeeapression seuil inferieure a celle de la

décharge DC.

» La polarisation retenue pour la pulvérisation des ibles en fer est la RF.

Une seconde difficulté se pose en termes de matldit des parametres électriques

au cours de la pulvérisation. En effet, la vited'seosion d'une cible ferromagnétique varie
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fortement au cours du temps. Plus la cible s'érpliis, le I'intensité des lignes de champ qui
traversent la cible augmente. Ceci aura pour dffatgmenter la densité de plasma et donc la
vitesse d'érosion de la cible. Cette augmentatiohau contréle du procédé d'élaboration. La
vitesse de croissance des films élaborés et lempaosition sont directement liées aux
variations de la vitesse d'érosion de la cible en D'un point de vue électrique,
laugmentation de la vitesse d'érosion des cibie$ee se traduit par une diminution de la
tension de polarisation lorsque les cibles sometitées en RF (Figure 1I-6). Afin de limiter
les inconvénients liés a ce phénomene, nous avahk éne condition d'utilisation des cibles

en fer:

* Une cible neuve de 1 mm d'épaisseur peut étre utike tant que la chute de la
tension de polarisation pour une puissance injectéde 300 W n'excede pas 150
V.

750

o 200 W

700 _

650 -

600 -

Tension cible (V)

550 A

500 A

0 2 4 6 8 10 12 14
Temps de pulvérisation (h)

Figure II-6. Evolution de la tension de polarisation de la cible en fer en

fonction du temps de pulvérisation pour différentes puissances injectées.

Cette précaution a permis de maintenir des vitesgession comparables pour tous les

dépbts et, ainsi, de mieux contrdler I'épaissela ebmposition des revétements élaborés.
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II.2. Moyens de caractérisation

Difféerents moyens de caractérisation ont été engdogurant cette étude. Nous
proposons dans ce qui suit de rappeler brievemenprincipe de fonctionnement des
principaux d'entre eux. Trois catégories d'analym@sété réalisées sur nos revétements: il
s'agit de caractérisations structurale et morphglmy de caractérisations magnétique et

électrique et enfin de caractérisation des capteurs
11.2.1. Caractérisations structurale et morphologique

[1.2.1.1. Diffractométre de rayons X (DRX)

La Diffraction des rayons X est une technique dis®aqui permet de déterminer la
structure des différentes phases d'un matériauviind'ssie poudre ou d'un film mince. Cette
analyse est basée sur la diffraction des rayonar{epréseau cristallin de la matiére (Figure
11-7(a)).

Un cliché de diffraction se présente sous la fodne diagramme représentant l'intensité des
rayons X diffractés en fonction de I'angle de diffion. Un exemple est présenté sur la Figure
11-7(b)

g Fer pur
=]
Détecteur———» <
3
c
Q
P =
AN
N //////
T T
20 30 40 50 60 70 80 90 100 110 120
Source de rayons x T Rayons X diffractés 0 Angle (°)
Echantillon a analyser
(a) (b)

Figure II-7. a) Schéma descriptif du diffractomeétre de rayons X - b)
Diagramme de diffraction d'un revétement de Fer pur en incidence

rasante.
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Le diffractométre de rayons X utilisé pour carasr nos échantillons est de marque
Bruker D8 focus. Il est équipé d'une source de €¢ba 8897 A) et peut étre utilisé dans les
deux modes de diffraction rasant et source toueta. Le moded-20 permettant d'évaluer

la taille de grains diffractant dans les films n@s@nalysés.
[1.2.1.2. Microscopie électronique a balayage (MEB)

La microscopie électronique a balayage est unetgeé d'imagerie non destructive.

Le MEB utilisé lors de nos travaux est un microsdiEOL JSM-5800LV. Le
grandissement maximum de ce dispositif est de 5@08a résolution latérale de 100 nm. La
tension d'accélération des électrons varie entretlB0 kV en fonction du grandissement
désiré.

La microscopie électronique a balayage peut égaleétee utilisée pour mesurer des
épaisseurs de revétements sur des profils de eudtarFigure 1I-8 représente une image en
MEB du facies de rupture de I'un de nos revétemeeatse-Si déposé sur wafer en Si.

Pour les revétements suffisamment épais, le gsessisnt du microscope permet

d'observer la morphologie du dép6t (colonnaire ensd).

Revétement——

Substrat———

Figure II-8. Photographie MEB du faciés de rupture d'un revétement de

Fe-Si déposé sur substrat en Si monocristallin.
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[1.2.1.3. Spectroscopie a décharge luminescente (SDL) ou E&£)Opour Glow
Discharge Optical Emission Spectroscopy

La SDL permet de mesurer le profil de compositiamdchantillon en profondeur.
Le seuil de détection de I'appareillage utilisé QE GDS-750A) est de 10 ppm pour les
meétaux et métalloides lourds. La SDL est une teglendestructive et qui ne s'applique (dans
le cas de l'appareillage utilisé) que sur filmswdistrats conducteurs. Une autre limitation de
I'appareillage utilisé est sa faible résolutionpeofondeur, ce qui limite I'épaisseur minimum
des revétements analysés a 0,5 um. Par ailleditsld’ de concentration locale d'un composé
dans la matrice analysée est impossible.

» Une calibration sur témoins de composition cesifest nécessaire avant d'effectuer
une mesure SDL. Les témoins ayant servi a la eaidr lors de notre étude sont les
suivantsFe, O, Si, Cu, Cr, W, Nb, Ti, Zr, N, Al, Ni, C.

Un exemple de profil SDL d'un échantillon Fe-Si o sur substrat Cu est présenté
sur la Figure I1-9. Il met en évidence I'évolutide la composition en fonction du temps
d'analyse. Il est possible de convertir le temmnalyse en profondeur si I'on connait
I'épaisseur du revétement. La précision de I'ajifsye utilisé est de 5 at.%.

10

Composition (at%.)

Temps d’analyse (S)

Figure IT-9. Mesure par SDL de la composition d'un revétement FeSi sur

substrat en Cu (notre étude).
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[1.2.1.4. Spectroscopie par dispersion d'énergie des phdtons

L'EDS est une technique d'analyse, non destruaguepermet une mesure qualitative
et quantitative des éléments présents dans un tiidranL'analyse quantitative est limitée
aux éléments du tableau périodique dont le numé®migue est supérieur a celui du sodium.
Il est par exemple impossible de mesurer la teraubxygene dans un revétement par cette
technique. La sonde EDS employée (Princeton Gammeh)Test couplée a l'appareil
d'imagerie par microscopie électronique a balayage décrit plus haut.

Le résultat d'une analyse EDS sur un échantillorrel&i est présenté sur la Figure
[I-10. I met en évidence le comptage des rayorenXonction de leur énergie. Ces données
sont traitées par le logiciel SPIRIT qui permedetitifier la nature et la quantité des éléments

présents dans I'échantillon automatiquement.

691.pat FS: 4800
SikAl
Flenent | keV | KRatio | Wi% | At% | Net {cps)
231 1740 | 0.1082 | 1143 | 2075 a0l.a
Fe 6403 | 0.8627 | 8837 | 7925 4738
Total 0.2702 | 100.00 | 100.00

1

Nombre de coups

2.0 4.0 6.0 8.0
Energie (KeV)

Figure II-10. Spectre d'analyse EDS d'un revétement Fe-Si
[1.2.1.5. Mesures d'épaisseur par profilométrie

La profilométrie est une méthode de mesure d'épaissmple et rapide a mettre en
ceuvre. L'appareillage utilisé lors de nos travastxua profilométre Altisurf 500, ainsi qu'un
logiciel de traitement des résultats Altimap. Langae de mesure de ce dispositif est de 1,7
nm a 109 um. Une calibration sur étalon MAHR de |87 est effectuée avant toute série de
mesure. La précision sur les mesures est de 108unrfa gamme utilisée. Cependant, afin

d'augmenter la fiabilité de la mesure qui peut altérée par une hétérogénéité locale de
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I'épaisseur (arrachement du revétement), plusimesires sont effectuées autour d'un méme

point. Un exemple de mesure est présenté sur lad-ig11.

pm
. . . . . ) . ;| . . 5 ) . ) . ) R
&= 5 5
08 0 . Marche
D& ] dpstidla m;.u'L.\..Jm i
04 ; Substrat ; - '
0.z !
o : i -
0z : : Revétement
04 : — :
06 ] ; e e
0 T T T T T T T II T T T T T T T T
a 0.05 0.1 0.15 0.z 0.25 03 0.35 0.4 0.45 0.5 0.55 06 0.65 ar 075 08 085 mm
1
Hauteur maximale 1.2208 pm
Hauteur moyenne 1.0021 pm
Largeur 0289 mm

Figure II-11. Capture d'écran d'une mesure d'épaisseur effectuée par

profilométrie.
11.2.2. Mesures Magnétiques et électriques

[1.2.2.1. Magnétometre a échantillon vibrant (VSM)

Le VSM est un appareil de mesures magnétiques gungt de tracer le cycle
d'hystérésis d'un matériau. Rappelons que le ayblgstérésis représente I'aimantation du
matériau magnétique en fonction du champ magnéggtérieur appliqué Figure 11-12.

Dans le cas de matériaux ferromagnétiques, lesdgums accessibles via le cycle
d'hystérésis sont : le champ coerciti Faimantation a saturation,B'aimantation rémanente
B:, le champ saturantdét, si la courbe de premiére aimantation peuttéee il est en plus

possible d'avoir accés a la perméabilité initialetpmaximum g, du matériau.
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B Saturation

Saturation

Figure II-12. Cycle d'hystérésis d'un matériau ferromagnétique.

Le dispositif expérimental est composé d'un éleainoant et d'un systéme mécanique
permettant de faire vibrer I'échantillon dans fefar de I'électro-aimant (Figure 1I-13). Des
bobines de mesure, disposées de maniere approlaméd'entrefer, permettent de mesurer la
variation de flux induite par le mouvement de lauiilon magnétique. Les valeurs de
fréquence et d'amplitude de vibration de I'échlamtisont fixes.

En faisant varier l'intensité du champ magnétiqrepit par I'électro-aimant, il est
possible de tracer la réponse du matériau magmetiquchamp appliqué et, ainsi, d'obtenir le

tracé du cycle d'hystérésis dans le cas d'un raatéerromagnétique.

Systéme vibratoire —
Bobine pour génération de

Canne —» champ magnétique

Echantillon analysé

Il

NS

Bobines de détection fi

T

Piéce polaire de confinement des
champs sortants
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Figure II-13. Schéma représentatif du magnétomeétre a échantillon

vibrant.

Différentes configurations de mesure sont autosisiaas un VSM Figure 11-14.

* Mesure avec un champ magnétique parallele au sibstilisée dans le cas ou l'axe
de facile aimantation se situe dans le plan. Datte configuration, il est possible de
mettre en évidence une anisotropie magnétique tlandan, si elle existe, par
I'application d’'un champ magnétique externe dafféréntes directions (Figure 1l-14-
(a)).

« Mesure avec un champ magnétique perpendiculairesudostrat, utilisée lorsque
'aimantation est perpendiculaire au substrat onsdan plan perpendiculaire au
substrat (Figure 11-14-(b))

«—— Systeme rotatif

v

Canne

Direction du champ
magnetique

./

Substrat

Revétemen

(a) Mesure paralléle (b) Mesure perpendiculaire

Figure II-14. Configurations de mesures magnétiques dans le VSM.

Dans le cadre de notre étude, deux VSM ont étiséril Le premier VSM fait partie
du service commun de magnétisme de l'universitéryHBoincaré Nancy 1. Ce VSM est
composé d'un électroaimant pouvant produire un pharagnétigue maximum de 20000 G
Figure 1I-15. Le systeme d'acquisition (marque L8kere) permet d'effectuer un balayage en
champ avec un pas de 0.5 G. Un logiciel, permetisigaliser sur un écran d'ordinateur le

cycle d'hystérésis pendant la mesure puis de résules données sous forme numeérique.
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Le second VSM utilisé appartient au laboratoire t&yes et Applications des
Technologies de I'Information et de I'Energie (SBTUMR-8029. Il s'agit d'un VSM congu
dans le laboratoire. Son électroaimant permet tlerdéun champ magnétigue maximum de
9000G. Un logiciel réalisé avec Matlab, développésein du laboratoire SATIE, permet un
traitement en temps réel des signaux et l'affichdgecycle d'hystérésis sur une interface

graphique.
Systéeme vibratoire
Canne
Echantillon
Electroaimants
Bobines de détectio

Figure II-15. Photographie du VSM utilisé (avec autorisation du Ipm).

[1.2.2.2. Observation des domaines magnétiques par Effet Kéagnéto-Optique
(MOKE)

L'effet Kerr magnéto-optique s'observe par la wéfle d'une lumiere polarisée
rectilignement sur un matériau magnétique. L'itBoa magnéto-optique cause une
différentiation des deux ondes circulaires compbbkande incidente. Il est possible a travers
un analyseur de reconstruire une image de la surdac matériau en terme de domaines
magnétiques. En effet, chaque domaine magnétigeséde une aimantation cohérente. La
modification de la polarisation de I'onde incidestga donc la méme pour toutes les ondes
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incidentes sur le méme domaine et différente die @dun domaine orienté differemment
[17,78]

Il est possible d'utiliser l'effet Kerr dans tragnfigurations différentes (Figure 1I-16).
Chaque configuration traduit I'orientation relatimetre I'onde incidente et lI'aimantation dans
le matériau. L'effet Kerr longitudinal est induitirpl'interaction entre I'onde incidente et
l'aimantation parallele a la surface comprise danplan d'incidenceM, (Figure 11-16(a)).
Lorsque c'est I'aimantation paralléle a la surftgeerpendiculaire au plan d'inciderMeg qui
interagit avec l'onde incidente il s'agit de I'efferr transverse (Figure 11-16(b)). Enfin,
lorsque l'aimantation est perpendiculaire a laageM, c'est 'effet Kerr polaire - Figure
11-16(c).

Onde incidente Z Onde réfléchie Onde incidente Z  Onde réfléchie Onde incidente £ Onde réfléchie
y M,
/ / \ A
N\,
N >
> Yy y y
! M, | U \Mx | K‘ : \ |
X X X
X X X

(@) (b) (©

Figure II-16. Différentes configurations de I'effet Kerr magnéto-optique:

(a) Longitudinale; (b) Transverse; (c) Polaire.

L'appareillage utilisé durant notre étude est unrosicope a effet Kerr longitudinal
appartenant a l'unité mixte de recherche UMR 802%Horatoire Systemes et Applications
de l'Information et de I'Energie (SATIE-ENS Cachalh)est souvent difficile d'observer a
I'ceil nu les domaines magnétiques a la surface&deantillons analysés. Afin d'améliorer les
observations, un traitement numérique de l'imagmeede soustraire le bruit en temps réel et
d'améliorer la qualité de I'image observée.

Dans la pratigue un microscope a effet Kerr lordjital est constitué d'une source
lumineuse et d'un polariseur dont le rbéle est dermer la lumiere rectilignement. Une
bobine d'induction et un circuit en ferrite asstilgimantation a saturation de I'échantillon.
Le signal enregistré a saturation est ensuite soust I'image de I'échantillon désaimanté.
Enfin, un systeme d'acquisition permet d'obserueus écran une image en noir et blanc ou
chaque ton représente un domaine magnétique ogargéns inverse ( Figure 11-17).

Le principe méme de fonctionnement du microscoperdit l'observation des
domaines qui seraient orientés dans un autre senkeens longitudinal. Aussi, il est parfois
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nécessaire de repositionner I'échantillon dansre slu champ magnétique créé par la bobine
pour effectuer les observations. De méme, les dmsanagnétiques inclinés par rapport au
sens longitudinal (c'est le cas de limage préseni@ns la Figure 1I-17) seront moins

contrastés que ceux qui s'alignent parfaitemergudes

Source lumineuse ——» .

@)

Polariseur ‘

Image traité numériquement de la

surface de I’échantillon «— Onde incidente
Echantillon
Aimantation induite \

Bobine d’induction

|

Onde réfléchie

Systeme d’acquisition

+«— (énérateur de courant

\
N

Ferrite

Figure II-17. Schéma représentatif du microscope a effet Kerr et image

réelle obtenue (dimension 2x3 mm).
[1.2.2.3. Mesure de résistivité par méthode quatre pointes

Les mesures de résistivité sont réalisées paragmigue appék"méthode des quatre
pointes"ou 'méthode de Van der PauwC'est une technique simple, rapide et relativémen
fiable a condition de connaitre précisément lessépars des revétements dont I'on désire
mesurer la résistivité et que le substrat soitaisblCette technique est basée sur I'application
de quatre pointes conductrices sur la surface smraDeux des pointes serviront a injecter
un courant (de I'ordre du mA pour nos revétemetdasis que les deux autres serviront a la
mesure de la tension.

Dans le cadre de notre étude, nous avons utilisppareil de résistivité quatre pointes
appartenant au Laboratoire des Sciences et Gémi&uldaces, U.M.R. CNRS 7570 (Ecole
des mines de Nancy).

La relation reliant la résistivité a la tension o€ et a I'épaisseur du revétement est la

suivante :
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p:Llj—xex 453

ou: p est la résistivité enct.m], U la tension mesurée en [V], | le courant abgeen [A] et e
I'épaisseur du revétement en [m].
Le facteur 4.53 est un coefficient qui se rappate facteur de forme lié a la

configuration des pointes.
[1.2.2.4. Test des capteurs

La structure des capteurs a magnéto-impédanceaygeavons élaborés est la structure
sandwich. Rappelons que dans cette structure (@ kes meilleures performances), les
capteurs sont constitués d'un matériau conducteucoeiche mince intercalé entre deux
couches ferromagnétiques. Le principe du capteoragnéto-impédance est que pour un
courantl, d'intensité et de fréquence données, qui trav&feenent conducteur du capteur,

l'impédance mesurée varie lorsque le champ magreéégterned évolue (voir § 1.4.2.

Dans le cadre de notre étude le conducteur esttitensle cuivre et les couches
ferromagnétiques d’'un alliage Fe-Si. Les dimensides capteurs €laborés seront présentées
en détail dans le chapitre suivant. Les principél&ments du banc de test de capteur sont
l'impédancemeétre et la source de champ magnétigieene. Les capteurs élaborés durant
notre étude ont été caractérisés au sein du Labwaate Génie Electrique de Paris (LGEP) a

l'aide d'un banc de mesure doté du matériel suivant

v" Une alimentation électrique permettant de déliuicourant électrique de fréquence
f pouvant varier entre 0,1 et 20 MHz. Ce courahtirgecté dans le conducteur en
cuivre du capteur.

v' Un impédancemeétre servant a mesurer l'impédancba@umes du capteur.

v" Des bobines de Helmholtz reliées a un génératewodeant stabilisé permettant de
générer un champ magnétigdepouvant varier de 0 a 6,5 kA/m. Le capteur perg ét

positionné parallelement ou perpendiculairemerttemp magnétiquid.
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Impédance-metrg = Alimentation 1)

«—— Bobines d'Helmholtz

y Capteur
Support capteur >

Alimentation stabilisée de courant continu

Figure II-18. Schéma du banc de caractérisation des capteurs a magnéto-

impédance.
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Conclusion du chapitre Il

Dans ce chapitre sont décrits le dispositif expéntal que nous avons utilisé dans
I'élaboration des films minces ainsi que les diggraméliorations que nous y avons apporté.
Le protocole expérimental que nous avons établin afie pulvériser les cibles
ferromagnétiques de fer est exposé. Nous avonsrégal présenté les différentes techniques
de caractérisation de couches minces auxquelles aoons eu recours. Enfin, nous avons
décrit le dispositif utilisé pour étudier la formtinalité des capteurs a magnéto-impédance

élaborés durant notre étude.
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Introduction

Le présent chapitre fait état des résultats expdriaux concernant I'élaboration et la
caractérisation des revétements de Fe-Si.

Il est divisé en deux parties. La premiere concdase revétements élaborés par
pulvérisation d'une cible composite. Les résuli@ditmalyses structurales, magnétiques et
électrigues sont présentés. Dans la seconde plagieésultats concernant les revétements
élaborées par co-pulvérisation sont présentésnatnemtés.

De plus, les travaux visant a optimiser le procati pulvérisation de cible

ferromagnétique sont exposés tout au long du aleapit

En fin de chapitre, une premiére approche d'agptin est abordée avant d'étre plus

amplement discutée dans le chapitre suivant.

lll.1. Elaboration de l'alliage FeSi par pulvérisation cble

composite

Le bati utilisé dans cette premiere partie compdeex magnétrons et un porte substrat
fixe. Cette configuration n'autorise l'utilisati@ue d'un seul magnétron a la fois (voir §
11.1.2).

Afin de realiser les revétements nécessaires & r&trde, nous avons eu recours a la
technique de la pulvérisation de cibles composResir cela, nous avons utilisé une cible en
Fer de 1 mm d'épaisseur et de 15 cm de diamettesgpastilles de Si de 1 cm? de surface et
500 um d'épaisseur que nous avons disposées awsdis$a cible, a I'endroit de la zone de

plus forte érosion.
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Cible en matériau 1

Dopant en matériau 2

Zone d 'érosion

Figure III-1. Image d'une cible composite de pulvérisation.

Des revétements de différentes teneurs en Si ost @ié obtenus par modification de la

surface totale des pastilles en Si.
[11.1.1. Optimisation des conditions expérimentales

Avant de passer aux résultats des analyses stalegi@lectrigues et magnétiques réalisées
sur ces revétements, un premier paragraphe esta@éns l'optimisation du procéde
expérimental.

M.1.1.1. Détermination de la pression de travail

La pression de travail a une incidence directe lssirpropriétés structurales d'un
revétement (voir 8 1.2.4). En effet, au fur et asore que la pression augmente, la
morphologie du film évolue vers une structure cobire. Par ailleurs, la vitesse de
pulvérisation est, elle aussi, influencée par Espion du gaz plasmagéne. Enfin, il existe une
pression seuil nécessaire a I'amorcage et au eridé la décharge de pulvérisation.

Il est donc nécessaire de trouver un compromigente pression suffisamment basse
pour avoir une structure dense et une pressioisanfment élevée pour amorcer et entretenir
une décharge et permettant d'avoir des vitessdéplit acceptables (>250 nm/h). Notons que
des revétements denses sont nécessaires a I'obtdatmatériaux magnétiques trés doux.

Les résultats des essais réalisés en vue de dee&ria pression optimale sont
présentés ci-dessous.

Le Tableau 3 présente les tensions relevées sathade équipée d'une cible neuve en
Fer de 1 mm d'épaisseur en fonction de la preshiogaz dans le réacteur. La puissance
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injectée est de 150 W. Cette valeur de la puissasiceonsidérée comme une puissance seulil
pour I'obtention d'une vitesse de pulvérisatiorfisafnment élevée.

Dans le Tableau 3, le ternsairchargeest employé lorsque la décharge est amorcée
mais que la tension est supérieure a 1000 V (detteiere valeur étant la tension maximum

supportée par le générateur RF utilisé).

Tableau 3. Valeur de la tension cathodique pour différentes pressions de

gaz plasmagene.

Pression
0,1 0,2 0,3 0,4 0,5 1 15
(Pa)
Tension Pas de Pas de Surcharge | Surcharge
: i 900 750 680
V) décharge | décharge (>1000) (>1000)

Le Tableau 3 montre que la pression minimale néaesa I'amorgage et a I'entretien
d'une décharge pour une cible en fer de 1 mm d'spai est de 0,5 Pa. Cependant, durant la
premiere partie de ce travail de thése, les rev@tgsretaient élaborés a partir d'une cible en
fer déja fortement érodée. Aussi, avons-nous kdis revétements a une pression de 0,3 Pa
(inférieure a la pression de 0,5 Pa préconiséeessul). Par la suite, aprés avoir constaté
I'impossibilité d'amorcer une décharge a cette sowaspour une cible neuve, nous avons
travaillé avec des pressions supérieures ou egdlgs Pa.

Le second parametre que nous nous sommes attaéhédiexr est I'effet de la position

des substrats sur le porte échantillon.
n.1.1.2. Positionnement du substrat

Le flux des especes pulvérisées a partir d'une @bésente une distribution spatiale
inhomogeéne. Cette inhomogénéité se traduit pawvariation des épaisseurs des films. D'une
maniére générale, on peut considérer qu'il y a gdumatiére pulvérisée qui ira se déposer en
face de la cible que sur les c6tés du porte sub€ependant, le profil de I'épaisseur des
revétements dépend également de la pression dailtetvde la distance cible-substrat
(appelée distance de tir). Il convient donc de méiteer, pour chaque dispositif expérimental,
la position des échantillons pour laquelle la \@&egle croissance des revétements est
optimale.
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Dans le cas de notre étude, et en vue de détermairgsition sur le porte substrat
pour laquelle la vitesse de croissance des revétisnast la plus élevée, une couche de fer est
déposée et son épaisseur est mesurée en fonctiaridéance a I'axe de la cible.

La Figure llI-2 présente I'évolution de cette épais (épaisseur normalisée) en
fonction de la distance a l'axe de la cible. Laadlise cible-substrat, qui est fixe dans le
dispositif utilisé, est de 7 cm et la pression @est0,5 Pa. Afin de limiter la variation de
I'épaisseur a 20% de la valeur maximale, nous d@pos les substrats dans un rayon

maximum de 4,5 cm autour de I'axe de la cible.

11 . - Points expérimentaux
— Courbe de tendance
N
= 08 1-----80% - Ecart type = 0,1
S 06 1
(%]
R
T
g 04 |
———————————————— =—————— 30% —————————.\E‘—p
0,2 | | :
i 11lcm
| |
O T T I T T T : T
-1 1 3 5 7 9 11

Distance a I'axe de la cible (cm)

Figure III-2. Epaisseur normalisée en fonction de la distance a I'axe de la

cible.
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I
Porte substrat ! 12cm
}

: 7

L— Axe pour
positionnement
du porte substra

Substrat

8cm

I
|
|
|
|
|
|
|
|
I
I
i« Axe de la cible
I
]

Cible_.‘
' ; '

@15cm

Figure III-3. Schéma représentatif du positionnement du substrat par

rapport a la cible.

La position du substrat par rapport a la cibleregtésentée sur la Figure I11-3 (vue de c6té).
Le dernier paramétre auquel nous nous sommes sst&yeest celui de I'hnomogénéité de la

composition chimique des revétements.
.1.1.3. Homogénéité en composition

Dans un procédé de pulvérisation avec une cibleposite, la distribution des espéces
pulvérisées varie en fonction de leur nature. llrésulte, en plus de l'inhomogénéité en

épaisseur évoquée ci-dessus, une inhomogeénéinguosition chimique du dépbt.

Porte substrat

|

Substrat

Cible

Figure III-4. Distribution inhomogéene des atomes pulvérisés
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Dans le cadre de notre étude (pulvérisation d'ubke womposite Fe-Si), il était
nécessaire de vérifier que la composition de dgdli obtenu ne dérivait pas de facon trop
importante en respectant les conditions expeérinent@éterminées précédemment. Pour ce
faire, nous avons mesuré la teneur en Fe et earfsi dn revétement Fe-Si en fonction de la
distance a lI'axe de la cible. Les résultats obtenos présentés dans la Figure IlI-5.

Il apparait, au travers de ces résultats, que diamayon de 3,5 cm autour de I'axe de
la cible, la différence de teneur en Si n'excedelpa at%. Cette valeur est considérée comme
acceptable, et nous permet de comparer les ditrésultats d'analyses effectuées dans la
suite de I'étude.

90, ° e o000 00 04
NS
@ 75]
% 60
2 —a— Si
g 45 —eo— e
©
o 30 . -
qc) 1,5at%. Maximum de variation
L= e
0 IT T T T T T T

T
0 2 4 6 8 10 12 14 16
Distance a lI'axe de la cible (cm)

Figure III-5. Evolution de la composition dans un revétement Fe-Si
élaboré par pulvérisation d’une cible composite en fonction de la distance

a l'axe de la cible.
.1.1.4. Choix et préparation des substrats

Le choix des substrats obéit a deux impératifsggraux. D'une part un état de surface
avec une faible rugosité (en général Ra < O0.1umhé&sessaire afin de ne pas détériorer le

caractére magnétique doux des films par la créat®moints d'ancrage et de blocage des
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parois de domaines magnétiques. D'autre part, destrats doivent étre amagnétiques pour
éviter toute interaction d'ordre magnétique ergnel/étement et le substrat.

Par ailleurs, les techniques d'analyse imposenégat |'utilisation de substrats dotés de
propriétés spécifiques. A titre d'exemples, l'apalpar la technique SDL nécessite I'emploi
d'un substrat conducteur alors que les mesuressistivité imposent un substrat isolant.
Enfin, la réalisation d'une analyse Mdssbauer extliutilisation d'un substrat non ferreux le
plus fin possible (<0,5 um d’épaisseur).

Compte tenu de ces spécificités, les substratsishant les suivants :

0 substrats conducteurs non magnétiques comme le1 @lioli miroir.

0 substrats non conducteurs : des lames de verraafsar en Si.

0 substrats fins: wafer en Si faible épaisseur (2.

L'adhérence et la qualité des revétements (absbndéfauts de croissance), se trouvent
nettement améliorés par I'emploi de substrats peopt soigneusement polis. C'est pourquoi
un protocole de nettoyage a été appliqué a l'engedds substrats utilisés a I'exclusion de
wafer en Si. Ce protocole consiste a passer lestrsih au bac a ultrasons dans un bain
d'acétone puis d'alcool (10 mn pour chaque baie¥ $ubstrats sont ensuite séchés a l'air
comprimé. Notons que les échantillons mentionnédessus n'‘ont pas tous été utilisés a

chaque dépbot.

Résumé:
Nous avons a présent établi les principales camditopératoires qui nous permettent
de réaliser des revétements homogenes en composttien épaisseur, avec des vitesses de

croissance des films convenables. Ces parametnésesumeés dans le Tableau 4.

Tableau 4. Principaux parameéetres d'élaboration dans le cas de la
pulvérisation d'une cible composite
N Variation max - Puissance
. _ Position des Variation max L
Parameétres Pression de la _ injectee
substrats - de I'épaisseur o
composition minimale
4,5 cm autour
Valeurs 0,5Pa de l'axe de la 15 at.% 20% 150W
cible
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Nous allons, dans ce qui suit, présenter les wmsulbbtenus sur les revétements

élaborés avec différentes teneurs en Si.

[11.1.2. Résultats et discussions

Afin de limiter la contamination des revétementstamment par I'oxygene, la pression
résiduelle dans l'enceinte avant |'opération dedtdépt toujours inférieure a 3 mPa. Deux
séries d'échantillons de teneurs en Si allant delB at.% ont été réalisées. Les principales

conditions expérimentales employées dans la réalisde ces films sont reportées dans le

Tableau 5.
La notation des échantillons est la suivafi&:Si (pression d'élaboration-teneur en Si)

(Les résultats de compositions seront présentésidatétail par la suite).

Tableau 5. Récapitulatif des principales conditions opératoires

Conditions d'élaborations communes
) Durée de décapag| Puissance injectég Débit de gaz
Pression (Pa) Temps de dépot (h
(mn) (W) (sccm)
0,5 2 15 250 26
0,3 2 15 250 14,5
Conditions
Spécifiques d'élaboration
Surface des
pastilles en Si 0 5 8 10 13
(cm?)
Série | ) ) ) ) )
5 Fe-Si (0,5-0) Fe-Si (0,5-5) Fe-Si (0,5-9) Fe-Si (0,5-12) | Fe-Si (0,5-15)
2 (0,5Pa)
[
2 8| sériel _ _ . .
= Fe-Si (0,3-3,5) | Fe-Si(0,3-5.8)| Fe-Si(0,3-7,7)| Fe-Si(0,3-10)
(0,3Pa)
.1.2.1. Composition et épaisseur

Les compositions des échantillons ont été détemsingar spectroscopie a décharge

luminescente a partir de couches déposées suubsisats en Cu.
Les résultats de ces analyses sont présentés skiguae III-7 et la Figure IlI-7.
L'observation de la composition des revétementst@us premiers instants des analyses SDL

(ce qui correspond a l'extréme surface) révelerésgmnce d'oxygene. La comparaison des
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teneurs en l'oxygene de la surface entre les eéiffisr revétements (voir Eigure 111-8) met
en évidence une relation entre la teneur en Siel¢ en oxygeéne. En effet, il apparait

clairement que I'oxydation est inversement propartelle a la teneur en Si.
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Figure III-6. Compositions chimiques déterminées par SDL des films synthétisés a 0,5Pa.
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Figure III-7. Compositions chimiques déterminées par SDL des films synthétisés a 0,3Pa.
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Figure III-8. Evolution de la teneur en oxygene a la surface des

revétements en fonction du temps d'analyse SDL.

La Figure 111-9 et laFigure 111-10 décrivent I'évolution de la teneur en Si ainsé qu
I'épaisseur des films (mesurée par profilométriefamction de la surface des pastilles en Si
utilisées comme élément d’addition. Ces résultats sesumés dans le Tableau 3.

La Figure 111-9-(a) et la Figure 1lI-10-(a) montiteane évolution quasi linéaire de la
teneur en Si dans les revétements en fonction derface des pastilles en Si disposées sur la
surface de la cible en fer. L'épaisseur maximumenog des revétements varie de 1,6 a 2
pm.

Série | : Pression de pulvérisation = 0,5Pa

16
-0 ---Points expérimentaux

- Courbe de tendance
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\4@ -
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C
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5
(0] ]
C
(¢))
=4
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0 2 4 6 8 10 12 14
Surface Si (cm?)

Figure III-9. Evolution de la composition en fonction de la surface des

pastilles en Si des revétements élaborés a 0,5 Pa.
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Série Il : Pression de pulvérisation = 0,3Pa

104 — o Points expérimentaux
Courbe de tendance

Teneur en Si (at%.)

0 2 4 6 8 10 12 14
Surface Si (cm?)

Figure III-10. Evolution de la composition en fonction de la surface des

pastilles en Si des revétements élaborés a 0,3 Pa.

.1.2.2. Etude structurale

v" Diffraction des rayons X :

Les résultats de la diffraction des rayons X sug éehantillons élaborés a 0,5 et 0,3 Pa
sont présentés sur FEgure llI-11 et laFigure 11l-12. Ces diagrammes ont été obtenus en
configuration6-20 entre 20 et 110°. Les clichés obtenus mettenviglegce un état cristallisé
des films pour les différentes teneurs en Si mesugntre 0 et 15 at.%. La phasale
structure cubique centrée (CC) du fer est idemtifi@ns tous les revétements. Ces résultats
sont cohérents avec ceux recueillis dans la litiéed43,44].
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Figure III-11. Diagramme de diffraction de rayons X des revétements

élaborés a 0,5 Pa.
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Figure III-12. Diagramme de diffraction des rayons X pour des

revétements élaborés a 0,3 Pa.

v Observations MEB :

Les facies de rupture, obtenus par microscopidrélgque a balayage, des
revétements élaborés a 0,5 Pa contenant respeetivéd, 5,8 et 7,7 at.% Si sont présentés
sur la Figure 111-13. Une croissance colonnairet@rte observée sur les trois micrographies.
Par ailleurs, aucune influence de la teneur eraBs des revétements sur la morphologie des
films dans cette gamme de composition n'a été titec
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Feye 5k 5

Revétements élaborés
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b0 |

Figure III-13. Faciés de ruptures obtenues par MEB des revétements de

Fe-Si pour différentes teneurs en Si élaborés a 0,3 Pa.
1.1.2.3. Etude magnétique

Les premieres mesures magnétiques visent a détmriairdirection de l'aimantation
dans les revétements élaborés (aimantation dapianedu substrat ou perpendiculaire a celui-
ci). Pour cela, deux mesures sont effectuées saguehéchantillon. L'une avec le champ
magnétique externe appliqué parallelement au sibstr 'autre perpendiculairement au
substrat. Les résultats de ces mesures effectuéem sevétement de fer pur (Figure 111-14)
montrent que l'aimantation des échantillons esntéie dans le plan du substrat (direction de
facile aimantation). En effet, I'application d’'uthanmp magnétique paralléle au plan du
substrat permet une saturation magnétique de héttba pour des valeurs d'induction de 50
mTesla environ (500 G). Cependant,une inductionnétgue de 20 KG ne suffit pas a
saturer le méme échantillon dans la direction pefjpeilaire au plan du substrat. Des
résultats similaires sont obtenus pour les autrkaréillons élaborés a 0,5 Pa et 0,3 Pa.
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Figure III-14. Cycles d'hystérésis d'un revétement en fer pur : (a) champ

magnétique appliqué parallélement au substrat et (b) perpendiculaire au

substrat.

Les cycles d'hystérésis (avec un champ magnétigradigle) des échantillons élaborés

a différentes teneurs en Si sont présentés suridare- 11l-15 et la Figure 11I-16.
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Figure III-15. Cycles d'hystérésis des films Fe-Si élaborés a 0,5 Pa. Mesures sous un champ magnétique parallele

au plan du substrat.

115



Chapitre Ill. Résultats expérimentaux et discussion

2 004 2 0044
L L
€ €
Q Q
E 002+ E 0021
= Féys o3 5 = Fey, Sis g
T T T T T T T ny‘nn T T T T T T T T T T T T T
80 -60 -40 20 20 40 60 80 20 40 60 80
002 Champ (k.A/m) Champ (k.A/m)
0,04 -
Pression d’Ar : 0,3 Pa
0,03 -
= =
€ 0,04 IS
Y ()
= = 002
c c
2 2
S 0024 . 5 .
= Fey, 517 7 = oo FeyShy
T T T T T T T nv‘nn T T T T T T T T T T T T T T
80 -60 -40 20 20 40 60 80 20 40 60 80
Champ (k.A/m) Champ (k.A/m)
-0,02
04 -

Figure III-16. Cycles d'hystérésis des films Fe-Si élaborés a 0,3 Pa. Mesures sous un champ magnétique parallele

au plan du substrat.
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Queleque soit la teneur en Si dans les films mingeschamp magnétique inférieur a
500 G est suffisant pour atteindre la saturatiees thamps coercitifs relevés sur les cycles
d'hystérésis sont reportés sur la collgure 111-17. On peut noter une diminution du champ
coercitif (environ 500A/m) pour des teneurs en 8il'drdre de 6 at.% (environ 3 pds.%).
Cette diminution peut étre attribuée a la diminutde la constante de magnéto-striction qui

est proche de zéro autour de 6 at.% de Si [14,45].

1144 T T T T T II T T T
1,204 ! -
/
—~ 0,967 .
=
$
= 0,72 i
T
0,484 s
0,244 -2~ Pression de pulvérisation : 0,3 Pa 4
1 —— Pression de pulvérisation : 0,5 Pa
0100 T T T T T T T T T

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
at%. Si

Figure III-17. Evolution du champ coercitif en fonction de la teneur en Si

dans les revétements a base de Fer élaborés a 0,5 Pa et a 0,3 Pa.
l.1.2.4. Etude électrique

Les mesures de résistivité ont été réalisées umguoesur les échantillons élaborés a
0,3 Pa. Ceux élaborés a 0,5 Pa I'ont été sur wstratiisonducteur, ce qui rend impossible de
réaliser les mesures par la méthode des quatréepoires mesures de résistivité en fonction
de la teneur en Si dans les revétements figurentastrigure 111-18. Une augmentation
linéaire de la résistivité est observée pour dasues en Si allant de 3,5 a 10 at.%. Cette
augmentation est due a l'addition du Si qui estl@ment plus résistif que le fer. L'évolution
de la résistivité est identique, dans cette ganameelle observée dans les tdles et les rubans

de Fe-Si [43,44,48,49]. Cette évolution linéaire ldeésistivité indiqgue également que la

117



Chapitre 1ll. Résultats expérimentaux et discussion

transition désordre-ordre n'a pas eu lieu dansalange de composition étudiée. En effet,
lorsqu’'une mise en ordre importante du réseauatliista lieu, il a été constaté une faible

augmentation de la résistivité et parfois mémedimenution [48,49].

0,3 Pa

Résistivit
o
I

o
o

0 2 4 6 8 10
Teneur en Si (at.%)
Figure III-18 Evolution de la résistivité des revétements FeeSi élaborés a

0,3 Pa en fonction de la teneur en Si.

Conclusion intermédiaire:

Dans cette premiére partie, les revétements ontéketigorés a partir d'une cible
composite et d'un substrat fixe. Nous avons digéndeux séries de revétements, a savoir les
revétements élaborés a 0,5 Pa et ceux élaboré&s Rad,a teneur en Si, mesurée par SDL,
dans les films élaborés a 0,5 Pa et a 0,3 Pa respectivement de 3,5 a 10 at.% et de 0 a 16

at.%. L'épaisseur des films mesurée varie entretl3gum selon les échantillons.

Une oxydation de la surface est observée par SDL tsus les revétements.

Cependant, I'épaisseur de la couche oxydée dinomsgue la teneur en Si augmente.

L'étude structurale par diffraction de rayons X antné que tous les revétements sont
cristallisés. De plus, elle a permis d'identifi@rphaser-Fe comme étant la seule a se former

pour les compositions étudiées. Nous supposons goede fer et le silicium forment une
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solution solide au moins jusqu'a 15 at.% Si. Dangdmme de composition étudiée, rien ne
permet d'identifier une transition désordre-orda@gdla structure cristalline des dépoéts. Les
facies de ruptures observés par MEB renseignentasuorphologie colonnaire des couches

minces obtenues.

L'étude magnétique a montré clairement que la tiirecle facile aimantation se situe
dans le plan du substrat. Les films obtenus sorgnétiquement doux ((41000A/m) a
I'exception du film de composition nominaley§®h o €laboré a 0,3 Pa (H1400A/m). Tous
les films sont saturés avec un champ magnétiquéiénir a 20 kA/m. une diminution du
champ coercitif est observée autour de 6 at.% $iteCdiminution est attribuée a une
magnéto-striction faible pour cette composition.

Enfin, les mesures de résistivité par la méthode gqigatre pointes ont permis d'une
part de confirmer les résultats obtenus dans detegtantérieures et, d'autre part, de vérifier
I'absence d'une transition désordre-ordre de lactsire cristalline dans la gamme de

composition étudiée.

l1l.2. Elaboration de l'alliage Fe-Si par co-pulvérisatimec

substrat rotatif

[11.2.1. Optimisation des conditions expérimentales

L'utilisation de plusieurs cibles pour élaborditifige Fe-Si entraine des modifications
importantes du profil d'épaisseur et de composities revétements par rapport a I'utilisation
d'une cible composite. Ces informations doiverd étmnues avant la réalisation des films a

étudier de maniere a optimiser le positionnemestststrats sur le porte échantillon rotatif.
l.2.1.1. Homogénéité en épaisseur et en composition.

Afin de déterminer la zone du porte substrat paquélle I'épaisseur des revétements
diminue de moins de 20% par rapport a I'épaissetalet nous avons tracé le profil
d'épaisseur d'un revétement élaboré a partir dg diéles en Fe et d'une cible en Si (voir
Figure 111-19). Ce revétement est élaboré pour une distancesetalbstrat égale a 7 cm et une
pression de 0,5 Pa. IFEagure 111-19 montre que, dans un rayon de 14,5 cm autour xie da

porte substrat, la variation d'épaisseur est iefiée a 20%. Elle n'est plus que de 10% dans un
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rayon de 12,5 cm autour de cet axe. Ces résultatsremt clairement que la co-pulvérisation
avec substrat rotatif permet d'augmenter sensilrielaezone d'homogénéité des revétements
en épaisseur par rapport a l'utilisation d'uneecddmposite et d'un substrat fixe (voir §
l.1.1.2).

13 .0 -& Points expérimentaux
) — Courbe de tendance

—
G
No)
T ™
£ 08 - 80% ----- Ecart type = 0,1
S 0,6 -
)]
@
@©
g 04 |
________________ d 2 30% e
0,2 | | :
! 11lcm
| |
0 T T T T T : T
-1 1 3 5 7 9 11

Distance a I'axe de la cible (cm)

Figure III-19. Evolution de I'épaisseur en fonction de la distance a I'axe du

porte substrat.

La Figure 11I-20 montre I'évolution de la teneur 8ndu revétement caractérisé en
fonction de la distance a I'axe du substrat. Dangayon allant de 7 a 16 cm de cet axe, la

teneur en Si ne varie pas de plus de 1%.

L'étude de I'homogénéité en épaisseur et en conposgibus a permis de déterminer
les positions sur le porte substrat pour lesqudHesvitesses de croissance sont les plus
élevées mais aussi de limiter la variation de amsitipn sur un méme échantillon. Cette zone
est délimitée par un anneau centré sur I'axe die{soibstrat, de rayon intérieur égal a 7 cm et
extérieur égal a 14 cm. La surface ainsi disponilmer les substrats est bien supérieure a

celle que nous avons déterminée pour la pulvérisation dibleecomposite.

120



Chapitre 1ll. Résultats expérimentaux et discussion

40
39 - w
o] I
$ 38| Variation de_>{ fo B S
€ 1 at.% 4 |
@ 377 L A J
5 ] : !
= 36 7\ | :
Qo | | ! |
2 35 : Axe de la cible |
i 1 | 1
34- Zone érosion 1 ! Zone érosion 2
1 1 1
) | | |
33 S I I

T T T T T T T T
2 4 6 8 10 12 14 16

Distance a I'axe du porte substrat (cm)
Figure III-20. Evolution de la composition en fonction de la distance a

lI'axe du substrat pour un échantillon de Fe-Si élaboré par co-pulvérisation.

[11.2.2. Résultats et discussion

Une pression inférieure a 3 mPa est systématiquieatteinte dans I'enceinte avant
chaque opération de pulvérisation. La pressionmduiaapulvérisation est fixée a 0,5 Pa pour

tous les échantillons présentés dans la suite dbagtre.

Le réacteur est equipé de deux cibles de fer pélesi en RF et d'une cible en Si
polarisée en courant direct. La polarisation deiltde en Si est assurée par un générateur
Advanced Energy modéle Pinnacle pour les fiimsrieude en Si supérieure a 20 at.% et

modele MDX plus pour ceux contenant moins de Za de Si.

l.2.2.1. Composition et épaisseur

L'évolution de la teneur en Si dans les revétememt®nction du rapport P(Fe)/P(Si)
a été étudiée. P(Fe) représente la puissance mojd¢ée sur les deux cibles en Fe et P(Si) la
puissance injectée sur la cible en Si. Les résutihtenus avec le générateur Pinnacle plus
sont présentés sur la Figure 1lI-21 et ceux obteswesc le générateur MDX 500 sont

présentés sur la Figure IlI-22. Nous constatoni$ egt' possible de contrdler avec une bonne
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précision le procédé en vue d'obtenir une compmosigarticuliere de l'alliage. Rappelons
cependant que ces résultats supposent le resp&cicdadition énoncée au paragraphe 11.1.3
qui stipule qu'une cible neuve ne peut étre utlileésque la tension de polarisation chute de

plus de 150 V pour une puissance injectée de 3@00/8 Pa.

Durée de pulvérisation: 2h

Teneur en Si (at.%)
w
N
|
Epaisseur (um)

{1 Cible Si polarisée par

2271 Advanced Energy Pinnacle+

20 | ! ] ! ] ! ] ! ] ! | O

2 3 4 5 6 7
P(Fe)/P(SI)

Figure III-21. Evolution de la composition et de I'épaisseur des
revétements en fonction du rapport des puissances injectées sur les cibles
en Fe et la cible en Si polarisée avec le générateur de courant continu

Advanced Energy Pinnacle.
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Figure III-22. Evolution de la composition des revétements élaborés en
fonction du rapport des puissances injectées sur les cibles en Fe et la cible

en Si polarisée avec le générateur Advanced Energy MDX-500.
1.2.2.2. Etude structurale

v' Diffraction de rayons X

Les échantillons ont été analysés par diffractiea chyons X afin de déterminer leur
structure cristalline. La Figure 111-23 présentse fésultats de diffraction en configurati®20
des revétements élaborés par co-pulvérisation gesiteneurs en Si allant de 4 at.% a 37,5
at.%.

Les deépots cristallisent dans la phasée jusqu'a 20 at.% de Si. Pour des teneurs en
Si plus élevées, les revétements sont amorphes.ré3edtats viennent confirmer ceux
présentés par Masahiro et al. [44] puisque la itianscristallin-amorphe est observée entre
22 et 28 at.% de Si. Notons que Shimada et al. gSkrvent quant a eux une transition dés
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15 at.% Si. Un décalage des pics vers les granglesaest observé lorsque la teneur en Si
augmente dans les revétements (voir Figure IlI-ZZ¢. décalage est le résultat de la
diminution du parametre de maille, qui est la conséce de la substitution du Si au Fer dans
la structure cubique centrée (voir Figure 1lI-29. pour 20 at.% de Si les angles de
diffraction des pics observés se rapprochent ptusedix de la structure du FeSi, I'absence
de raies de substructures ne permet pas d'affgoigis'agit de la structure .

La taille de grain, estimée par la méthode DebyeeBer, varie entre 25 et 32 nm
selon la composition des films. Cependant, aucemelance ne peut étre dégagée dans

I'évolution de la taille de grains en fonction edddneur en Si.
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Figure III-23. Diagrammes de diffraction des rayons X des revétements

élaborés par co-pulvérisation a 0,5 Pa.
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Figure III-24. Diagrammes de diffraction des rayons X des revétements,

cristallisés, élaborés par co-pulvérisation a 0,5 Pa.

0,2865

0,2860 gm-—————- \E
0,28551 @ )
0,2850- % %

0,2845.

\
4 N\
0,2840 i
\
\\

0,2835.

<4 \\
0,2830 - N %

<4 \\
0,2825] %
-------------------
0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22
Teneur en Si (at.%)

Parameétre de maille (nm)

Figure III-25. Evolution du parameétre de maille des revétements élaborés

par co-pulvérisation a 0,5 Pa.
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1.2.2.3. Etude magnétique

Les cycles d'hystérésis des revétements élabor@ofaulvérisation sont présentés sur
la Figure 11I-26 pour les revétements nanocristalliet sur la Figure I1I-27 pour les
revétements amorphes. Ces cycles montrent globategue quelle que soit la teneur en Si
dans les films, la saturation magnétique est d@égiour un champ magnétique extérieur
inferieur a 30 KA/m et que les dépbts présentenmagnétisme tres doux. La forme des
cycles (cycles carrées ou cycles couchés) indiguardsence d'une anisotropie magnétique

dans le plan.

En effet, un cycle carré est caractéristique daplieation d'un champ magnétique de
mesure, parallele a l'axe de facile aimantatiomsDee cas, la diminution de la valeur du
champ magnétique externe aprés saturation n'eatq@@s de réorientation des moments
magnétiques atomiques qui sont déja dans leurtidinecle prédilection. Par conséquent,
I'aimantation globale reste quasi-constante jusge'ague le champ magnétique externe
atteigne une valeur opposée suffisamment élevée ngouienter les moments dans le sens

contraire, mais toujours selon l'axe de facile aita@gon.

Un cycle couché est quand a lui caractéristiqua dlwamp magnétique de mesure
parallele a lI'axe de difficile aimantation. Dansocass, la diminution de la valeur du champ
magnétique aprés saturation est accompagnée deriantation des moments magnétiques

qui tendent a s'aligner selon I'axe de facile atatam.

Notons enfin, que la valeur du champ coercitif @galement fortement corrélée a
I'angle formé par le champ magnétique externe dirétion de facile aimantation. Pour un
méme échantillon, lorsque le champ magnétique mdtgué parallélement a la direction de
facile aimantation, le champ coercitif est plusvélgue lorsqu'il est appliqué parallelement a

la direction de difficile aimantation.
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Figure III-26. Cycles d'hystérésis des revétements cristallisés.
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Figure III-27. Cycles d'hystérésis des revétements amorphes.
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La Figure IlI-28 montre I'évolution des champs cdds de ces revétements en
fonction de leur teneur en Si. Les valeurs daidsi relevées montrent que les films élaborés
sont magnétiquement doux. La Figure 111-28 monteedlution des champs coercitifs de ces
revétements en fonction de leur teneur en Si. bBé=uvs de EHainsi relevées montrent que les

films élaborés sont magnétiguement doux.

N'ayant pas contrélé lors du tracé des cycleshtation des axes faciles et difficiles,
il nous est impossible de proposer ici une étugeurieuse de I'évolution du champ coercitif
en fonction de la teneur en Si. Cependant, il @sieé@t qu'une forte diminution du chamg H

accompagne la transition de la structure crise@hiars une structure amorphe.

Aussi, nous proposons dans ce qui suit, une ird&fon de nos résultats en nous
basant sur la bibliographie [14, 45, 53]. Cetternptétation préliminaire permet de visualiser
le réle primordiale qu'ont les anisotropies magrsttictive et magnéto-cristalline sur le

champ coercitif.

Dans la partie de la courbe ou les films sont altisés, on peut noter une forte
augmentation du champ coercitif pour les revétemenmtenant entre 11 et 20 at.% de Si. On
peut interpréter I'évolution de:ldn fonction de la teneur en Si dans les filmseebhasant sur
I'évolution de I'anisotropie magnéto-cristallikeet magnéto-strictivé de l'alliage Fe-Si en
fonction de la teneur en Si. Nous supposons pola gae |'évolution des constantes
d'anisotropieX et A de l'alliage Fe-Si en couche mince se rapprocheetie de l'alliage
massif. Rappelons que les anisotropies magnétigquagneto-strictive et magnéto-cristalline)
sont les principales grandeurs qui pilotent la waldu champ coercitif dans les matériaux
ferromagnétiques [14,45]. La Figure IlI-29 montrévoblution ded pour l'alliage Fe-Si

polycristallin [45], et la Figure 11I-30 celle d€en fonction de la teneur en Si [53].

Dans la partie de la courbe ou les films sont allisés, on peut noter une forte
augmentation du champ coercitif pour les revétemenmtenant entre 11 et 20 at.% de Si. On
peut interpréter I'évolution de.lén fonction de la teneur en Si dans les filmseshasant sur
I'évolution de I'anisotropie magnéto-cristallikeet magnéto-strictivé de l'alliage Fe-Si en
fonction de la teneur en Si. Nous supposons pola gee |'évolution des constantes
d'anisotropieX et A de l'alliage Fe-Si en couche mince se rapprocheetie de l'alliage
massif. Rappelons que les anisotropies magnétiguagnéto-strictive et magnéto-cristalline)
sont les principales grandeurs qui pilotent la waldu champ coercitif dans les matériaux
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ferromagnétiques [14,45]. La Figure IlI-29 montrévoblution ded pour l'alliage Fe-Si
polycristallin [45], et la Figure 111-30 celle déen fonction de la teneur en Si [53].
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Figure III-28. Evolution du champ coercitif en fonction de la teneur en Si

dans les revétements élaborés par co-pulvérisation.
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Figure III-29. Evolution de la constante magnéto-strictive en fonction de

la teneur en Si dans l'alliage Fe-Si, d'aprés [45].
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Figure III-30. Evolution de la constante magnéto-cristalline en fonction de

la teneur en Si dans l'alliage Fe-Si, d'apres [53].
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On peut noter que pour des compositions comprisies & et 20 at.% Si I'anisotropie
magnéto-cristalline diminue en fonction de la tenen Si. L'anisotropie magnéto-élastique
passe par un minimum entre 5 et 10 at.%, ce quigogune diminution du champ coercitif.
Entre 10 et 15 at.% Si, la valeur depasse par un maximum et entraine une forte
augmentation du champ coercitif. Entre 15 et 1& &i, la valeur dé passe a nouveau par
un minimum et la valeur du itchute a nouveau. Entre 18 et 20 at.% Si, la valew
augmente, entrainant une augmentation ge EBependant, nous observons qudlirfinue
fortement dés que la teneur en Si atteint 24,5.dEfoeffet, dés que la transition cristallin-
amorphe a lieu, la valeur éeest quasi nulle, ce qui entraine une forte dinmmude H pour

les revétements amorphes.

Nous avons suppose, dans linterprétation ci-desgus seules les anisotropies
magneéto-cristalline et magnéto-élastique déterntiteemaleur du champ coercitif, et que les
valeurs de ce dernier ne dépendent pas de laidimed¢ la mesure. Cependant, nous savons
qgue d'autres parametres peuvent affecter la civitésitnotamment les contraintes internes,
les impuretés, les défauts de croissance et ladigm des mesures dues au mauvais controle

de l'orientation de I'axe facile durant les tragé<xycles d’'hystéresis.

L'importance des ces parametres n'a pas pu étdemtifiée ni quantifiée dans notre
étude, mais on peut supposer qu'elle participécart observé entre I'évolution dg ¢tns

notre étude par rapport a celle d'autres étudds [45

1.2.2.4. Etude électrique:

Les mesures de résistivité ont été présentéeadtiglire I11-31. Une évolution quasi
linéaire de la résistivité en fonction de la tanew Si est observée. La valeur de la résistivité
approche 2,5 Q.m pour les films contenant pres de 45 at.% Si. ldgere diminution de la
résistivité est observée autour de 25 at.% Siuc@aurrait indiquer une mise en ordre due a
la formation de la phase 2. Cependant, les clichés de diffraction de raygnsont pas
permis de confirmer cette hypothése, en raisoriadgpdct amorphe des films pour de telles

compositions.

Sur la Figure 1lI-32 sont superposées les valeuesumées de la résistivité des

revétements élaborés a partir d'une cible compasite un substrat fixe, et celles des

revétements élaborés par co-pulvérisation et satbsdtatif. On peut constater une bonne
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concordance entre ces deux résultats, ce qui mqataex faibles teneurs en Si (< 10at.%) le
mode de dépbt n'a pas une influence directe sufsiativité.
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Figure III-31. Evolution de la résistivité des revétements FeSi élaborés par

co-pulvérisation.
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Figure III-32. Superposition des valeurs mesurées de la résistivité pour les
échantillons élaborés par pulvérisation d'une cible composite et par co-

pulvérisation.
1.2.2.5. Caractérisation des domaines magnétiques:

Les domaines magnétiques relatifs a des écharstifponr différentes teneurs en Si ont
étée observés par effet Kerr magnéto-optique. Legltais de ces observations sont présentés
sur laFigure 11I-33. Notons que les domaines magnétiques ont pu éserees quelle que
soit la teneur en Si dans les films de Fe-Si. Lemalnes magnétiques observés sur
I'échantillon contenant 4 at.% de Si sont des doesadle fermeture qui se forment sur le bord
de I'échantillon (voir § 1.1.1.5). La forme partiéwe des domaines observeés sur I'échantillon
contenant 9,5 at.% est probablement le résultdtirdeience des contraintes existantes au
sein de cet échantillon. Les autres échantillonstreat des domaines magnétiques quasiment

paralleles entre eux. La largeur de ces domaings da 0,25 mm a 2 mm.
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Bord de I'échantillon Parois de domaines
| /Domaines de fermeture

e | | 245 at.% Si

&
LALF

26 at.% Si 2745 at.% Si | 315at.%Si

37,75 at.% Si _ _ _
% Dimensions des cliches:

Largeur : 3mm
Hauteur :2mm

Figure III-33. Domaines magnétiques observés par effet Kerr magnéto-optique.

136



Chapitre 1ll. Résultats expérimentaux et discussion

Conclusion du chapitre IlI

La pulvérisation cathodique magnétron a été uéligéur élaborer des alliages Fe-Si
avec diverses teneurs en Si. Dans sa configuratibiale, le porte substrat du bati de
pulvérisation était fixe et les flux de pulvérisatides deux cibles existantes ne permettaient
pas, en raison de la distance séparant les citidaborer un alliage a partir de deux cibles
distinctes. Nous avons donc eu recours a la psi#on d'une cible composite unique. Celle-
ci était obtenue en disposant des pastilles derSirge cible en Fe. La composition des films
était contrélée en modifiant la surface des pastile Si. La composition des films ainsi
obtenus varie de 0 & 15 at.% Si et la zone d’hon@gget de composition sur le porte
substrat s'étend a un cercle de rayon égal a 4,2esnanalyses structurales des revétements
élaborés ont montré que tous les films sont clisésl dans la structure-Fe. Les mesures
réalisées au VSM ont montré que les échantilloagét magnétiguement doux avec une
valeur minimum du champ coercitif égale a 500 Alumpdes teneurs en Si autour de 6 at.%.
Les mesures de résistivité ont montré une augnmentguasi linéaire de la résistivité avec
'augmentation de la teneur en Si.

Afin de réaliser des revétements avec des teneuiSi allant jusqu'a 40 at.% nous
avons d0 modifier le réacteur de pulvérisationeetidter d'un substrat rotatif. De plus, nous
avons ajouté une cible supplémentaire ce qui & pemombre total des cibles utilisables lors
d'un méme dépot a trois. Ces modifications ontlde permis d'augmenter sensiblement la
zone d'’homogénéité en composition et en épaisesuredétements élabores.

Les teneurs en Si des revétements obtenus vanget@et 39 at.%. Seule la structure
o-Fe a pu étre observée dans les revétements lséstalPar ailleurs, la zone de transition
cristallin-amorphe se situe vers 24 at.% Si. Cettasition s'accompagne d'une forte
diminution du champ coercitif. Cette diminution siirque I'évolution générale du champ
coercitif en fonction de la teneur en Si ont étligées en se basant sur I'évolution des
constantes d'anisotropies magnéto-cristalline ejné@-elastique. La résistivité évolue de
maniére quasi linéaire en fonction de I'augmentati® la teneur en Si.

Enfin, les observations effectuées par MOKE onhimoque quelles que soient les
teneurs en Si entre 4 et 37 at.%, des domainesétigges sont observables. La taille de ces
domaines est relativement élevée puisque pourigeréehantillons nous avons observé des

domaines larges de 2 mm.
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Les résultats d'analyses nous ont permis d'envisage application dans le domaine
des capteurs a Magnéto-Impédance (Ml)

En effet, comme nous l'avons décrit au paragraph4.8, le cahier des charges pour
la réalisation de capteur Ml impose au matériaumague utilisé d'avoir un champ coercitif
faible, une résistivité élevée dans le cas desoapien structure sandwich et une anisotropie
magnétique, contenue dans le plan, faible mais néaq

Ces propriétés sont approchées par les revéterReris que nous avons €laborés, et
notamment par les revétements de compositionsnesigsie 25 at.% Si.

Ces derniers possédent un champ coercitif failnlegéméral inférieur a 200 A/m. une
résistivité de l'ordre de 1.8um, soit 100 fois supérieure a celle de Cu, etamsotropie
faible en raison de leur structure amorphe maisqué®, comme nous pouvons le voir a
travers les domaines magnétiques observés parkdfet

Nous allons dans le chapitre suivant présentdrdegaux préliminaires réalisés dans le

but d'élaborer des capteurs a Ml.
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magneto-impédance
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Introduction

Les capteurs a Magnéto-Impédance (MI) suscitenuidejes années 90 un intérét
grandissant en raison de leur capacité a déteetefalbles champs magnétiques avec une

sensibilité jamais égalée par les capteurs de clikjapexistants.

Historiguement, les premiers capteurs Ml ont éada@lés sous forme de micro-fils. Par
la suite des capteurs a base de rubans et de comihees ont étés étudiés afin d'en améliorer

les performances.

Les capteurs a base de couches minces préseatarttige de la miniaturisation. En
effet, le défi technologique qui consiste a intégra ou plusieurs capteurs & Ml dans un
dispositif le plus petit possible ouvre un horizdfapplication trés étendu, allant du

biomédical au spatial en passant par I'électrongiearquée.

Comme nous l'avons exposé précédemment, des éntesontré que la réponse des
capteurs est amplifiée si une structure sandwithdptée dans leur fabrication. Pour rappel,
la structure sandwich consiste a insérer un maté&oaducteur, généralement du cuivre, entre
deux couches minces ferromagnétiques. Dans le dadnetre étude, nous avons adopté cette

structure dans I'élaboration des capteurs.

bY

Notons également, qu'une anisotropie magnétiquenté® de maniére a ce que les
parois de domaines magnétiques soient perpendiesilau sens de la circulation du courant
électrique, participe a une amplification de laomge du capteur au champ magnétique

extérieur (voir laFigure 1V-1-a).

Enfin, le rapport de la largeur de I'élément coneud a la largeur totale du capteuy
a une influence certaine sur la réponse de celltieffet, plus le rappoltL est faible, plus

le capteur est performant (voirfégure IV-1-b) [79].

Dans le présent chapitre, nous présentons lesutxgualiminaires visant a realiser des
capteurs a Ml par pulvérisation cathodique magnétte matériau ferromagnétique utilisé
dans ces capteurs est l'alliage Fe-Si. La teneuSiede l'alliage sélectionné pour cette
application est de 24 at.% de Si. En effet, caagdl présente, a notre avis, les propriétés

magneétique et électrique les plus adéquates avahier des charges des capteurs a Ml : Un
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faible champ coercitif, une résistivité cent folagpélevée que celle du Cu et une anisotropie

magnétique faible mais marquée.

Comme nous l'avons évoqué ci-dessus, l'orientades domaines magnétiques par
rapport au sens de la circulation du courant étpar dans le conducteur revét une
importance primordiale dans la conception du captAussi, dans un premier temps nous
avons optimisé les conditions d'élaboration de dache mince magnétique dans cette
optique.

Par la suite, nous avons realisé difféerents capteni modifiant la valeur du rappaft,
et en orientant volontairement les domaines pelipelairement et parallélement au sens de

circulation du courant électrique.

Enfin, nous avons testé les capteurs sur un bamardetérisation dédié aux capteurs a
MI.

Circulation du courant —— | |
éclectique alternatif Matériau ferromagnétique
Parois de  domaine "
transverses a la circulation ™
du courant électrique I b
‘<|—4 |~ Matériau conducteur
L
(@) o (b)

Figure IV-1. (a) Orientation optimale des domaines magnétiques par
rapport au sens de circulation du courant électrique; (b) Schéma
représentatif d'un capteur a MI en structure sandwich ou I est la largeur

du matériau conducteur et L la largeur totale du capteur.
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IV.1. Optimisation de I'orientation des domaines magunésq

Sur la Figure 111-33, nous avions observé l'oritiota des domaines magnétiques par
effet Kerr sur les échantillons de différentes cosifions. Sur cette figure nous remarquons
gue les domaines ne sont pas orientés dans la rd&ewion selon la composition. Les
observations n'ayant pas été effectuées dans la&rméne sur tous les échantillons, il nous est
donc difficile de savoir si ces différences d'ot&ion sont le résultat de la composition ou de
la position sur le porte substrat. Afin de clarifiee point, nous avons réalisé pour un
échantillon des observations des domaines en tonde la distance a I'axe du substrat (voir

la Figure 1V-2). Les images issues de ces obsemnvagont présentées sur la Figure 1V-3.

.

Cible en Fe

7%
Substrat rotatif
Substrat

Porte substrat ~— 7 >« Rotation du porte
N\

N\ Substrat
A

= ] Flux métallique
CibleenFe i:r )&//// Cible en Si pulvense

7 =X

'g ¢

g Tcm

T 8¢

® Lgc

o o e— Observation .

2 [Taen) domaines magnétiques
cy Tout au-fong de l'axe ) o
2 ial du substrat Cibles de pulvénsation

Figure IV-2. Schéma explicatif du positionnement de I'échantillon sur le

porte substrat et des zones d'observation des domaines magnétiques.
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Distance a I'axe du porte substrat en (cm)

\ 4

lcm 2cm 3cm 4cm

Direction de I'axe radial du porte substrat

Figure IV-3. Photographies des domaines magnétiques observés par effet
Kerr en fonction de la distance a I'axe du porte substrat pour un

échantillon Fe-Si contenant 24 at.% de Si.
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Il est possible de reconstituer schématiguement demaines magnétiques sur
I'ensemble de I'échantillon (voir la Figure IV-fl)apparait clairement qu'entre 9 et 13 cm de
I'axe du porte substrat, les parois de domainesétagies sont paralléles entre elles. Notons
de plus que dans cette zone le revétement essauifnent homogéene en composition et en
épaisseur pour supposer que les propriétés magastigt électriques ne varient pas de
maniére importante.

Zone du substrat ou les
parois de domaines sont
paralléles

,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,

Axe du porte substrat

Figure IV-4. Reconstitution des domaines magnétiques sur un échantillon

le long de l'axe radial du porte substrat.

Les mémes orientations de domaines ont été olesersdr d'autres revétements de
compositions différentes, ce qui permet d'affirrgee pour une épaisseur supérieure a 1 pum,
ces résultats sont reproductibles. Pour de fadpessseurs, nous avons noté une modification
de l'orientation des domaines et méme une dispardu contraste observé par effet Kerr
lorsque I'épaisseur des revétements est inféri@audg um. Il semble donc que I'épaisseur
joue un réle important sur l'anisotropie magnétigies films élaborés dans notre réacteur.
Cependant, |'épaisseur minimum requise pour obsameeffet de Magnéto-Impédance
conséquent est de 1 um et |'effet de I'épaisseutasisotropie magnétique n'a pas fait I'objet

d'une étude approfondie.
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A présent nous avons déterminé la zone sur lee pgubstrat sur laquelle seront
positionnés les échantillons servant a la fabocates capteurs. La prochaine étape consiste

a élaborer les capteurs.
I\VV.2. Elaboration des capteurs

L'élaboration des capteurs a magnéto-impédance pavérisation cathodique
magnétron a nécessité de passer par trois étapetepft. D'abord, des masques sont
appligués aux substrats et la premiéere couche ¢ Est €laborée. Les substrats sont ensuite
retirés du réacteur et de nouveaux masques somqigdasur les échantillons. Ceux-ci sont
ensuite remis dans le réacteur et une couche destCdéposée sur la surface non recouverte
par le masque. Enfin, les masques de la seconpe gbat retirés et ceux de la premiére étape

sont placés a nouveau sur les échantillons etrtaede couche de Fe-Si est déposée.

Les masques sont réalisés a l'aide de lames deamrpées selon le dessin recherché.
Le substrat utilisé est également une lame de véaelargeur du conducteur en Cu est

contrélée en écartant plus ou moins les lames ke l@s de la réalisation des masques.

Etape | Etape Il Etape Il Capteur final
Revétement FeSi Revétement Cu Revétement FeSi

Cu

Masque
Masque

Figure IV-5, Différentes étapes nécessaires a la réalisation d'un capteur
MI.

Le procédé utilisé pour orienter les domaines migues dans un sens paralléle ou
perpendiculaire a la bande du Cu a consisté amples&chantillons le long de I'axe radial du
substrat ou perpendiculairement a celui-ci (voifiigure 1V-6).
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maines magnethui‘ %SU bstrats

Centre du porte substrat

Porte substrat —s

Figure IV-6. Schéma représentatif de la disposition des différents

substrats pour I'élaboration des capteurs.

L'épaisseur des deux couches ferromagnétiques <& €st de 3 um (1,5 um pour

chaque couche ferromagnétique) et I'épaisseur daulche de Cu est 1um.

Une fois les capteurs élaborés il faut les tesibanc qui a permis de réaliser ces tests
a été décrit au §1.2.2.4.

IV.3. Test des capteurs

Rappelons que le test des capteurs a Ml consistesarer la variation d'impédance aux
bornes du conducteur en cuivre lorsque celui-cipastouru par un courant alternatif et
soumis a un champ magnétique externe variable.idpositif décrit au 8 11.2.2.4 doit étre
complété par la description du support du captélis@éilors de la mesure. Celui-ci permet de
disposer le capteur dans la zone de champ mageétajylus homogene. Il contient
également une résistance dont la valeur est cal@rnéonction de la résistance du capteur.
Branchée en série, elle permet de fixer le couétadtrique circulant dans celui-ci (voir la
Figure IV-7).
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Support capteur Capteur

Impédancemetre

Générateur Vd)

Figure 1V-7. Cellule de positionnement et de connexion des capteurs.

Trois types de capteurs ont été élaborés et tastagle de cet appareillage. Deux capteurs,
dont I'épaisseur totale est de 3 um, sont formpartir de deux couches Fe-Si de 1,5 pm
d’épaisseur chacune, entre lesquelles est inséeeauche de Cu de 1 um d'épaisseur (voir
Figure IV-8-A et Figure IV-8-B). Les dimensionséatles de ces capteurs sont décrites dans
la Figure 1V-8. Un troisieme capteur plus épaisfesiné de deux couches Fe-Si de 4 um
d’épaisseur chacune pour une épaisseur totalepge @oir Figure 1V-8-C). Les dimensions
de la couche de Cu restent inchangées. Dans t®gsadda longueur de la couche Fe-Si est de

4cm.

Pour les capteurs de 3 um d'épaisseur, l'orientates domaines magnétiques est

selon les capteurs :

v' Capteur Type 1" : Perpendiculaire au sens de la circulation duraat |() (voir
Figure IV-8-A)

v' Capteur Type 2': paralléle a k) (voir Figure 1V-8-B.)

v' Capteur Type 3': Les domaines du capteur de 8 um d'épaissetigs@amt a eux
paralléles a t§) (voir Figure IV-8-C).

Les configurations correspondant aux trois typesaggeurs sont schématisées sur la
Figure IV-8.
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1 um# ,,,,,,, o I 3 um 1;@::::::@ J 8 um

A

Figure IV-8. Schéma explicatif des dimensions latérales et de |'orientation

des domaines magnétiques dans les capteurs caractérisés.

L'effet magnéto-impédance est, le plus souventrigdp en terme de variation
dimpédance en fonction du champ magnétique extémppliqué. Ce champ peut étre

appligué selon deux modes distincts :

v' Le mode transverse "TMI" : lorsque H est appliqe¢ppndiculairement au
sens de circulation du courant électrique).I(

v' Le mode longitudinal "LMI" lorsque qu'il est coliaiée a I().

L'ensemble des résultats des tests du capteur Tygmnt regroupés sur les Figure
IV-9. La Figure IV-9-A donne la variation relatidimpédance\Z/Z¢,; en fonction du champ
magnétique externe pour différentes fréquences(de dn mode TMI. La variation est
maximale lorsque le champ magnétique est nul qeelspit la fréquence du courant
électrique. La valeur maximum de&Z/Zs,est atteinte a 5 MHz. Elle est de 4,5%. Les résulta
pour le mode LMI sont reportés sur la Figure IV-9F®ur des fréquences de 5, 10 et 15 MHz
la valeur maximum est observée pour un champ muwir Bes fréquences voisines de 20 MHz
un plateau est observé dans la courbe entre MeAH0. Un tel comportement a déja été noté

dans d'autres travaux [58].

Avant d'expliquer ce phénomene, rappelons que Ueaotd électrique qui parcourt le
capteur génére un champ magnétique qui modifiefdiguration magnétique. Aux basses
fréquences, les changements d'aimantation se fantd@placement des parois de Bloch,
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tandis qu'a hautes fréquences, la rotation spoatales moments magnétiques devient

prépondérante.

Dans la configuration du capteur Type 1, les doemimagnétiques sont orientés dans
le sens de la longueur. Aussi, lorsqu'un faiblemghanagnétique est appligué en mode LMI,
il ne modifie que trés peu la perméabilité transgede l'alliage Fe-Si. En conséquence, pour

de faibles champs en mode LMI, I'effet MI est faibl

Lorsque le champ est appligué en mode TMI, soruémite sur la perméabilité
transverse est plus conséquente. Ceci expliqgudaguariation d'impédance relative atteigne

4.5 % en mode TMI contre, seulement, 3,2 % en nhddle

La Figure IV-9-C reprend les valeurs maximales deation d'impédance en fonction
de la fréquence du courant électrique entre 02D aé¥Hz. Il apparait que, dans cette gamme

de fréquences, les variations les plus importastiént observées pour 5 MHZ.
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Figure IV-9. Courbes de caractérisation du capteur Type 1. A: Variation

relative d'impédance pour différentes fréquences en fonction du champ

externe appliqué en mode TMI. B: Variation relative d'impédance pour

différentes fréguences en fonction de champ externe appliqué en mode

TMI. C: Variation relative maximum en fonction de la fréquence pour les

Le capteur de Type 2 a ensuite été testé. Lestaésuale ces mesures sont regroupés

modes TMI et LMI. D: Dimensions latérales du capteur et orientation des

domaines magnétiques.

sur les Figure IV-10. Afin de comparer les réssltabbtenus pour le capteur de Typel avec
ceux du capteur de Type 2, nous avons réalisé éssimas de variation d'impédance pour une
fréquence de 5 MHZ. Par ailleurs nous avons véakpérimentalement que l'effet Ml est
maximum a cette fréquence. Comme dans le capteliype 1, la réponse du capteur de Type
2 en mode TMI est plus importante qu'en mode LMieUois encore, c'est l'influence du

champ magnétique sur la perméabilité transverseeguien cause. De plus, l'effet est
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sensiblement plus important dans ce capteur aldilsagété élaboré en méme temps que le
capteur de Typel. La seule différence réside darertation des domaines magnétiques par
rapport au courant électrique. Cependant, il aété dans d'autres travaux [55,58,80] que des
parois de domaines perpendiculaires au courantri@liée sont plus favorables a l'effet Ml.

Cela provient de la sensibilité accrue des momeagnétiques a la conjugaison des champs
magnétiques produits, d'une part par la circulatiortourant électrique et, d'autre part, par le

champ magnétique externe. Des résultats semblatdssmoins intenses sont observés a 10
MHz (voir Figure IV-1GB)

A B
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Figure IV-10. Courbes de caractérisation du capteur Type 2. A: Variation
relative d'impédance a 5 MHz pour les modes TMI et LMI. B: Variation
relative d'impédance a 10 MHz pour les modes TMI et LMI. C: Dimensions

latérales du capteur et orientation des domaines magnétiques.

Les résultats présentés ci-dessus nous ont memdgcavoir un capteur possédant une

orientation des domaines magnétiques la plus fal®r@dentique au capteur Type 2), mais
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plus épais. Ceci a été réalisé dans l'objectifcddite la quantité de matiére qui entre en
interaction avec les champs magnétiques. Le cafigme 3 est donc un capteur possédant
des parois de Bloch perpendiculaires au sens dmilaiion du courant électrique et

I'épaisseur totale est de 8 um contre 3 um pourdeseurs Type 1 et Type 2.

Les résultats de caractérisation de ce capteurmésentés sur la Figure IV-11. Les
variations d'impédance en fonction du champ poffiérgintes fréquences en mode TMI sont
reportées sur la Figure IV-11-A. Quelque soit kgfrence, la variation d'impédance est la
maximale pour une valeur nulle du champ magnétiexterne. La courbe représentant la
variation maximale d'impédance en fonction de égdience du courant électrique parcourant
le capteur est présenté sur la Figure IV-11-B.plpaaait, ici encore, que les valeurs de
(AZlZsa)max SONt maximales autour de 5 MHz. Cependant, cemuksalsont plus faibles que
celles reportées pour le capteur Type 2. Différertentributions peuvent expliquer cette
baisse de l'effet MI. D'abord, il est possible des contraintes plus marquées dans les
revétements épais perturbent les domaines mageétiglans le cceur du matériau
ferromagnétique. Ensuite, une épaisseur plus élem&raine un gradient de composition en
profondeur. Or, il est primordial que la teneurS&rdans l'alliage Fe-Si soit proche de 26 at.
%. En effet, plus la teneur en Si diminue dan®l&tement (ce qui est le cas en raison d'une
augmentation de la pulvérisation de la cible ervéer 8-1.2.3), plus la constante d'anisotropie
magneéto-cristalline augmente détériorant dans Imenemps le caractere magnétique doux
de l'alliage Fe-Si. Enfin, Il est possible que ddds contraintes aient induit un décollement
du revétement a son interface avec le conducteauiere. Dans ce cas, le champ produit par
I(w) n'interagirait plus de maniere optimale avec lériau ferromagnétique en raison de la

formation de champ de fuite.
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Figure IV-11. Courbes de caractérisation du capteur Type 3. A: Variation
relative d'impédance pour différentes fréquences en fonction du champ
externe appliqué en mode TMI. B: Variation relative maximum en fonction
de la fréquence pour le mode TMI. C: Dimensions latérales du capteur et

orientation des domaines magnétiques.

Enfin, I'histogramme présenté sur la Figure 1V-12nine que le capteur le plus
performant, parmi ceux que nous avons élaborésstig, est le capteur de Type 2 (Parois de
Bloch perpendiculaire au sens de circulation dg)lén mode TMI (variation de Z de l'ordre
de 8,5%). En seconde position, on retrouve le méapteur en mode LMI (variation de

l'ordre de 6,5%). Le capteur épais de Type 3 eapgeur de Type 1 présentent des valeurs de
variations d'impédance du méme ordre (autour dé.,5
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Figure 1V-12. Histogramme de classification des capteurs en fonction de

leur type et du mode d'application du champ magnétique externe.
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Conclusion du chapitre IV

La premiere partie de ce chapitre met en exergsetrivaux visant a controler
l'orientation des domaines magnétiques dans les fite-Si élaborés par co-pulvérisation. Le
second point abordé est celui de la descriptioné&tages nécessaires a la fabrication d'un
capteur, notamment en détaillant les dimensionscdeteurs et les masques utilisés pour
obtenir un capteur en structure sandwich. Par l#&e,sun descriptif du dispositif de
caractérisation des capteurs a été présenté. Houtiar, nous avons schématisé I'élément
servant de support au capteur, sur lequel les besments des différents appareils de mesures
sont effectués. Enfin, les résultats de ces caisatidns pour trois types de capteurs ont été

présentes.

Ces résultats montrent que l'effet Magnéto-impéelarst observable dans les
revétements ferromagnétiques Fe-Si a 26 at. % '8iude du phénoméne, tous types de
capteurs et tous modes d'aimantation confondustrenguie la fréquence optimale dans la
gamme [0,5 a 20 MHz] pour l'effet Ml est de 5 MHZette fréquence a été retenue pour
comparer la variation d'impédance relative maxin(AlZsa)max €ntre les différents types de
capteur et dans les différents modes d'aimantaties.résultats montrent que celle-ci varie
entre 4,5 et 8,5 %. Les meilleures performancescdpteurs sont atteintes par le capteur de
Type 2 (3 um d'épaisseur et des domaines transyegsemode TMI. Ces travaux montrent

I'importance de l'orientation des domaines magoésglans I'effet Magnéto-impédance.
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Conclusion générale

L'objectif premier de ce travail de thése a été rdaliser des films minces
ferromagnétiques doux a base de Fe. Dans cettgueptila pulvérisation cathodique

magneétron a éteé utilisée et l'alliage Fe-Si a Btést comme composé a étudier.

Peu d'études portant sur l'alliage Fe-Si & hauteuteen Si (supérieure a 6 at.%)
élaboré par pulvérisation cathodique magnétron &8t a notre connaissance, publiés.
Pourtant cet alliage présente un intérét certairpae ces performances magnétiquement
douces supérieures a celles des alliages de camopgsius conventionnelle (3 et 6 at.%). En
effet, pour des teneurs en Si élevées, la résistidd ce matériau augmente tout en conservant
un champ coercitif faible (inférieur a 1000A/m).I&€en fait un matériau prometteur pour de

nombreuses applications.

Parmi les différentes compositions possibles deatg (coté riche en fer), celles
entrainant I'apparition d'une phase amorphe nonsagparues comme étant particulierement
intéressante a étudier. En effet, les propriétégnétagues, notamment la valeur du champ

coercitif, sont fortement corrélées a la disponities atomes dans le matériau.
Dans ce contexte, notre étude a été concue eregetapes:

1. établir un état de l'art des travaux de recheraréapt sur l'alliage Fe-Si a haute
teneur en Si élaboré par pulvérisation,
2. utiliser un dispositif de pulvérisation cathodigoegnétron afin de réaliser des
films de différentes teneurs en Si,
3. réaliser une étude des différentes propriétés temales, magnétiques et
électrigues des revétements,
4. mettre & profit les propriétés observées dans teegion et la réalisation d'une
application originale.
Concernant la partie technique de ce travail, tesners résultats ont été obtenus par
pulvérisation d'une cible composite formée par oitde en fer sur laguelle nous avons
disposé des pastilles de silicium. Ce procédé, tpienfacile a mettre en oeuvre, a montré ses

limites, tant en terme de reproductibilité que ddagce exploitable sur le porte substrat. C'est
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pourguoi nous avons fait évoluer le réacteur devéridation initial vers un systeme

permettant de faire de la co-pulvérisation.

Une fois ce dispositif opérationnel, nous avonsrééddes difficultés de pulvérisation
des cibles en fer en raison de leur nature ferroiiigge. C'est pourquoi une part importante
de notre travail a consisté a établir un proto@{périmental permettant de pulvériser les

cibles en Fe, tout en assurant un contréle optited& composition de l'alliage déposé.

A partir de ce protocole, les films ont été élaoeé leur caractérisation a permis

d'établir un large panorama de leurs propriétégttrales, magnétiques et électriques.

Parmi les résultats de ces caractérisations, wesition cristallin-amorphe a été
détectée a une teneur de 26 at.% Si. Pour desrteee i inferieures, seule la structurEe
a été observée et I'évolution du parametre de enadllr les échantillons cristallisés diminue

en méme temps que la teneur en Si augmente.

Les analyses magnétiques ont montré que l'aimantatdans les films est
préférentiellement orientée dans le plan. De plushamp coercitif dans le plan a été mesuré
pour tous les échantillons. Son évolution en famctde la teneur en Si a été reliee a
I'évolution de l'anisotropie magnéto-cristallinenehgnéto-élastique. En particulier, la chute
de la valeur de l'anisotropie magnéto-cristallinesdue la phase amorphe se forme dans
I'alliage entraine une forte chute du champ caércit

Les mesures de résistivité, par la méthode deseagpaintes, a mis en évidence une
évolution quasi linéaire de la résistivité en fametde la teneur en Si. Ce résultat confirme les
analyses structurales et atteste que la phase r@doifreSi de structure D@ n'est

probablement pas formée dans le cas des revétedehts-Si obtenus par PVD.

Enfin, les domaines magnétiques, observés par effetr magnéto-optique
longitudinal, confirment que I'aimantation dansfikas se situe majoritairement dans le plan
du substrat et la largeur des domaines est paéiieaient importante, pouvant atteindre 2
mm. L'alliage FgSiy en particulier est formé de domaines parfaitemés béfinis, et les
parois de ces domaines sont sensiblement paralleles

Aprés avoir accumulé un certain nombre de résultatss avons taché de concevoir
une application qui soit en adéquation avec lepnités des alliages élaborés. Notre choix
s'est porté sur les capteurs de champ a magnétmanpe.

En effet, ce type de capteur nécessite l'utilisatie couches minces pourvues des

propriétés suivantes :
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un faible champ coerecitif,
une anisotropie magnétique marquée dans le plan,

des domaines paralléles entre eux,

RN NN

une résistivité électrique sensiblement plus étpue celle du cuivre dans le cas de

capteur en structure sandwich.
L'alliage FesSixsest théoriqguement un bon candidat pour cette agiit.

Avant de passer a I'étape d'élaboration du capteus avons réalisé une étude visant
a déterminer l'orientation des domaines magnétigeiesfonction de la position des
échantillons sur le porte substrat. Cette étudeoatr® que dans la zone d’homogénéité en
composition et en épaisseur des films les domaimegnétiques sont parfaitement paralléles

entre eux.

Enfin, la derniére étape a consisté a realises tpoototypes de capteurs avec des

épaisseurs et des orientations de domaines diféen

Les caractérisations de ces capteurs ont fait afipatimportance de l'orientation des
domaines magnétiques dans les capteurs puisqueileun capteur en termes de variation
d'impédance est celui dont les domaines magnétigoes perpendiculaires au sens de

circulation du courant électrique.

L'originalité des capteurs ainsi élaborés se sdaas l'orientation spontanée des
domaines magnétiques. En effet, habituellementéddisation de tels capteurs nécessite de
passer par une étape supplémentaire visant a erilst domaines dans le sens voulu par le
concepteur. Pour cela, il existe plusieurs tectesgielles que le recuit sous champ ou la
traction sous champ. Ces techniques, en plus dugfdelles perturbent les propriétés
magnétiques du matériau, ne permettent quasimemiaiga d'obtenir des domaines

parfaitement bien définis.

Les perspectives a ce travail sont nombreuses. ébaguat la partie élaboration
d'abord, il serait utile de réaliser des revétemeawec des teneurs en Si plus rapprochées
dans la zone de transition cristallin-amorphe. @ecimettrait de mieux cerner la composition
a partir de laquelle le désordre atomique s'irstddns la couche mince et de relier ce

désordre au champ coercitif de maniére plus précise

Du point de vue caractérisation, une étude par tgpaétrie Mossbauer et des
analyses VSM complémentaires nous semblent étrpisies envisageables. La spectrométrie
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Mdssbauer nous permettrai d'explorer plus intimeérienvironnement atomique du fer lors
de la transition cristallin-amorphe et les analy&M d'affiner les valeurs de champs
coercitif en fonction de la composition mais aubaccéder a I'aimantation a saturation dans
nos films.

Enfin, de trés nombreuses améliorations sont egeaaes dans la réalisation des
capteurs GMI. Notons, par exemple, que les dimesslatérales des prototypes que nous
avons élaborés ne sont pas adaptées a ce typ@tdersalL'utilisation de masque obtenu par
lithographie permettrait d'envisager la fabricatia capteurs beaucoup plus fins et, ainsi,
d'augmenter fortement leur sensibilité. De mémeagdte fort a faire pour augmenter la
linéarité des capteurs. Pour ce faire, un grandbmerde prototypes doivent étre réalisés et

testés et de la modélisation doit étre envisagémmailéle aux expérimentations.
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