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Introduction

Les films minces désignent les matériaux dont ’épaisseur est tres faible comparée
a celle des substrats sur lesquels ils sont déposés (moins de 1 %). Ils sont utilisés dans
de nombreux domaines industriels ou leurs applications sont tres diversifiées. Aux
échelles du quotidien par exemple, ces films constituent la plupart des couches anti-
corrosives et sont utilisés a des fins esthétiques pour protéger les objets (peintures,
enduits, etc.). En aéronautique, des revétements fins sont employés comme barriéres
thermiques dans les turbines de réacteurs [1]. En optique, les films d’épaisseur mi-
crométrique servent a fonctionnaliser les surfaces transparentes de certains verres. Le
procédé de dépot est utilisé par exemple pour concevoir des vitres autonettoyantes
pour fenétres et panneaux photovoltaiques (voir figure (1.a)). Ces films sont aussi
tres utilisés en microélectronique ou leur épaisseur peut parfois descendre jusqu’a
des échelles de seulement quelques nanometres. Ils permettent notamment la réali-
sation des interconnexions métalliques qui relient les composants d'un circuit intégré
(voir figure (1.b)).

Au cours de leur processus d’élaboration, les films minces peuvent emmagasiner
de fortes contraintes internes qui atteignent parfois plusieurs gigapascals [2, 3]. Ces
contraintes proviennent souvent de processus d’accommodation entre le film et le
substrat présentant des propriétés physico-mécaniques différentes (cristallographie,
coefficient de dilatation thermique, etc.). Plusieurs mécanismes de relaxation ont pu
étre identifiés. Le film peut par exemple adopter une configuration ondulée [4, 5].
Des événements plastiques tels que la formation de dislocations d’épitaxie ont aussi
été observés [6, 7] (voir figure (1.c)). Des phénomeénes de fissuration sont également
identifiés qui surviennent généralement lorsque le systéme est en tension [8, 9] (voir
figure (1.d)). Enfin, des mécanismes de rupture peuvent parfois se produire a l'inter-
face film-substrat provoquant le délaminage du revétement de son support [10, 11].
Lorsque le film est en compression, celui-ci peut alors flamber du fait de sa tres
faible épaisseur ce qui mene généralement a l'accroissement de la zone délaminée.

Le cloquage est le terme générique qui recouvre ces deux derniers mécanismes de



Introduction

flambage et de délaminage. Il constitue l'objet de I’étude réalisée au cours de ce

travail de these.
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Figure 1 — (a) Vitres autonettoyantes (www.cstc.be). (b) Interconnexions métalliques d’un cir-
cuit intégré (www.technologie.ws). (¢) Image de microscopie électronique en transmission (MET)
de la formation de dislocations d’épitaxie a l'interface 5-GaN/GaAs(001) ou dj;11; = 0,57 nm
(lencart présente la transformée de Fourier de la sélection révélant la périodicité du réseau) [7].
(d) Fissures observées en microscopie optique dans un systéme PbZrTi(PZT)/Si [8].

Les structures de cloquage peuvent étre observées a des échelles qui vont du
nanometre au metre (voir figure (2.a)). Cependant, I’étude du phénomene a ’échelle
mésoscopique n’a été entreprise il n’y a qu’une trentaine d’années seulement suite
au développement des techniques d’observation par microscopie a force atomique
(AFM). Parmis les nombreuses morphologies observées, certaines sont assimilées a
des rides droites [12, 13] (voir figure (2.b)), des cordons de téléphone [14, 15] (voir
figure (2.c)) ou bien des cloques circulaires [16, 17] (voir figure (2.d)) qui s’organisent
généralement en réseaux [18, 19] (voir figure (2.e)).

Dans les années 1980, la communauté scientifique qui travaille sur ce sujet a
proposé une description du comportement élastique de ces structures flambées en
s’appuyant sur le modele des plaques minces développé au début du XIX®™e siecle
par A. Foppl [20] et T. von Kérmén [21] (noté FvK par la suite). Dans le cas général,
ce modele rend compte d’une situation plutot complexe puisque non-linéaire, dans le
sens ou la configuration adoptée par le film mince pour une sollicitation mécanique
donnée modifie elle-méme la facon dont le systeme va réagir. Les premieres études
ont donc concerné des structures relativement simples telles que des rides droites ou

des cloques circulaires isolées pour lesquelles des solutions analytiques ont pu étre
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déterminées. Ces travaux ont permis de caractériser les structures observées de fagon
satisfaisante et de proposer les premiers scénarii de délaminage induit par flambage
[22, 23].

(d) 50 nm

Figure 2 — (a) Cloquage du revétement d’un mur extérieur (www.facop.ma). (b) Vue par
microscopie a force atomique (AFM) de rides droites dans un systéme Ni/polycarbonate [13]. (c)
Vue en microscopie électronique & balayage (MEB) d’un cordon de téléphone dans un systéme
DLC/verre [15]. (d) Observation MET de la coupe d’'une cloque circulaire dans un systéme
multicouche Mo(foncé)/Si(clair) [17]. (¢) Vue AFM d’un réseau de cordons de téléphone dans
un systéme SiN/polycarbonate [19].

Dans ces descriptions, il est également nécessaire de rendre compte de la fagon
dont le film se décolle du substrat. Cet aspect repose sur le modele de A. A. Griffith
proposé en 1921 qui consiste a faire le bilan entre I'énergie qu’une structure de
cloquage est susceptible de libérer et 1’énergie necessaire pour fracturer 'interface
[24]. Expérimentalement, il apparait cependant difficile de rendre compte de tous les
processus physiques intervenant au cours du délaminage. De plus, nous constatons
généralement que I’énergie nécessaire a la rupture d’une interface dépend elle-méme
de la fagon dont le front de la zone de décohésion est sollicité mécaniquement [25].
Malgré ces difficultés, une loi de comportement phénoménologique générale a pu étre

proposée au début des années 1990, notamment par J. W. Hutchinson et Z. Suo [26],

3
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qui, couplée au modele de FvK, a permis de rendre compte de facon satisfaisante
de configurations d’équilibre ainsi que de la cinématique de croissance de structures
observées expérimentalement [27] (voir figure (3)). Il reste que l'identification des
différents mécanismes physiques mis en jeu lors du délaminage ainsi que la facon
dont ils interviennent constituent, encore aujourd’hui, I'une des problématiques im-

portantes de ce champ de recherche.

Figure 3 — (haut) Simulation par éléments finis de I’évolution cinématique d’un cordon de
téléphone : la formation des méandres, également observés par microscopie optique dans un
systéme Mo/Si (bas), s’explique par la prise en compte de la fagon dont la propagation du
délaminage a la base des cloques est phénoménologiquement décrite [27]

En se basant sur ces premieres descriptions théoriques du flambage couplé au
délaminage, plusieurs travaux se sont concentrés alors sur la compétition entre I'en-
dommagement par cloquage et la formation de craquelures [28, 29]. La caractérisa-
tion de la forme de certaines structures de cloquage a également permis de déter-
miner 'énergie d’adhésion de matériaux revétus [30, 31] ainsi que les propriétés élas-
tiques de films minces métalliques, propriétés qui different généralement de celles de
ces mémes matériaux a 1’état massif [13, 32].

Au milieu des années 1990, les travaux s’orientent vers de nouvelles probléma-
tiques : comment expliquer la forme des structures de cloquage plus complexes qui
sont aussi celles qui sont le plus couramment observées? Il s’agit alors d’étudier
la stabilité des cloques en fonction des sollicitations mécaniques des systemes. Ces
études profitent a la fois du développement des moyens d’observation et de simu-
lation ainsi que de l'approfondissement des calculs reposant sur le modele de FvK
[33, 34]. Dans ces études statiques, résumées en partie dans le diagramme de la figure
(4), le film est généralement assimilé & une plaque mince autoportée [14]. Il est alors
montré que lorsque les contraintes biaxiales d’un film mince tendent a étre isotropes,

les structures de cloquage les plus attendues sont les cordons de téléphone. Lorsque

4
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croissent les contraintes transversales, les rides droites apparaissent plus favorables,
alors que lorsqu’elles diminuent au profit des contraintes longitudinales, ce sont les
"lignes de bulles” qui deviennent plus favorables [35]. Cette derniére transition est
illustrée par I'image de microscopie optique obtenue au laboratoire de Poitiers égale-

ment présentée sur la figure (4) [36, 37].
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Figure 4 — Diagramme de stabilité des structures de cloquage en fonction des contraintes
biaxiales longitudinale (0;) et transversale (o;) normalisées par rapport a la contrainte critique
(0¢) a partir de laquelle un film mince flambe en une ride droite. Les domaines délimités par les
traits pleins ont été établis par Audoly et al. & I'aide du formalisme de FvK dans le cas ou les
effets du substrat sont négligés [35]. Les lignes en pointillés rendent compte des mémes limites
établies par Parry et al. & 'aide de simulations par éléments finis dans lesquelles les effets du
substrat sont pris en compte [38]. La diagonale (ligne de points) rend compte du chargement
isotrope (0; = o0¢). L’observation en microscopie optique présente 1’évolution morphologique de
rides droites en lignes de bulles dans un systéme Ni/polycarbonate [36].

Durant cette méme période, d’autres travaux permettent de caractériser certains
des aspects de la cinématique de croissance des réseaux de cloques [39, 40] (voir figure
(5)). Une étude portant sur la dynamique de flambage d’'une membrane autoportée
montre par exemple qu’il existe des similitudes entre la répartition des structures
de cloquage et la formation des domaines de Weiss au sein d’un matériau ferromag-
nétique [41]. Des études plus récentes se focalisent également sur la formation de
motifs lors du flambage de membranes ou d’objets biologiques de faible épaisseur
[42].

Dans ces travaux, les effets du substrat ne sont généralement pas considérés.

Cette problématique est abordée au début des années 2000. L’idée notamment est
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(@

Figure 5 — (a) Vue en microscopie optique d’un réseau de cloques observé dans un systéme
Nb/Polycarbonate [43]. (b) Simulation numérique par "réseau de ressorts” de la formation d’un
réseau de cloques [40] (le potentiel d’interaction entre les nceuds du maillage est le potentiel
harmonique classique d’un ressort).

de préciser les mécanismes physiques pouvant étre a l'origine du délaminage du
film de son substrat. Les configurations d’équilibre des cloques sont alors étudiées
en fonction de la courbure du support [15, 44] mais aussi en fonction de ses dé-
formations élastiques. Des études montrent par exemple que le cloquage d’un film
mince peut entrainer une déformation significative du substrat qui modifie les con-
ditions critiques de délaminage ainsi que la forme des structures cloquées [45, 46].
Ces travaux trouvent aujourd’hui des applications directes dans le domaine de 1’élec-
tronique flexible; ils concentrent ainsi une assez grande partie des publications de
ces cinq dernieres années. Les travaux les plus récents portent également sur des ef-
fets jusqu’alors non pris en compte comme 'influence de la surface qui modifie dans
certains cas les conditions critiques de cloquage des structures sub-micrométriques
[47, 48].

A Poitiers, aprés des premieéres études consistant & identifier et & caractériser
des structures commes des cordons de téléphone ou des lignes de bulles dans le
formalisme de FvK (voir figure (4)), une large partie des travaux a concerné cette
problématique de 'influence du substrat sur le phénomene de cloquage. Au cours de
son travail de these (2002-2005) [49], G. Parry a ainsi entrepris des simulations par
éléments finis dans lesquelles les effets du substrat sont pris en compte. Ses travaux
ont permis notamment l’identification de phénomenes de claquage et d’hystérese au
cours de la transition "ride droite”"ligne de bulles” [50, 51]. Il a montré aussi que
la présence d’un substrat compliant a pour effet d’abaisser la contrainte critique de
cloquage d'un film mince [52]. De méme, des effets de pincement et de dépression
du substrat en pied de ride droite ont pu étre identifiés comme le montre la figure
(6). Finalement, ces études ont permis de préciser les effets du support sur la forme
des cloques en fonction de la répartition des contraintes biaxiales du film mince [38]
(voir figure (4)).
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Pincement
du substrat

Dépression

Figure 6 — Simulations par éléments finis d’une ride droite reposant sur un substrat : mise en
évidence d’un effet de pincement et de renfoncement du substrat en pied de structure [52].

Nous voyons que malgré ces travaux, la question qui concerne le couplage entre
le flambage et les mécanismes physiques mis en jeu au cours du délaminage reste
ouverte. A P’échelle mésoscopique, une autre des voies explorées & Poitiers pour
comprendre cet aspect a consisté a étudier les effets de la pression sur les cloques.
Ce travail plus récent a fait I'objet de la these d’E. Dion (2009-2011) [53]. En
s’appuyant sur des résultats expérimentaux et le modele de FvK, il a par exemple été
montré que du vide est généralement présent sous une ride droite, ce vide ayant pour
effet d’abaisser de fagon mesurable la déflexion maximale de la structure cloquée
[54, 55]. Les travaux réalisés au laboratoire de Poitiers ont aussi porté sur le role
de la plasticité sur le cloquage des films minces a 1’échelle atomique. C’est dans ce
contexte que s’inscrit ce travail de these.

Jusqu’au milieu des années 2000, la question du role de la plasticité au cours
du délaminage et du flambage des films minces reste encore peu abordée [30, 56].
Au laboratoire de Poitiers, les premiers travaux sur ce sujet ont d’abord révélé que
de I'endommagement plastique pouvait étre observé et caractérisé a la base de clo-
ques circulaires [57]. Dans le cadre de la these de F. Foucher (2005-2007) [58], les
effets de la plasticité du substrat ont ensuite été étudiés. Ses travaux ont permis
de montrer en particulier que ’émergence d’une marche induite par le passage de
dislocations dans l'interface d’un film initialement pré-délaminé sur une partie du
substrat peut initier le cloquage du film mince [59]. Par la suite, il a été question
de rendre compte de la plasticité au sein du film mince lui-méme. A Poitiers, des
processus d’endommagement en pied de structures ont ainsi été caractérisés. Il a été
modélisé en particulier que sous certaines conditions de sollicitation mécanique, la
formation d’une pliure plastique au pied d’une cloque circulaire était énergétique-
ment plus favorable que la conformation purement élastique [60] (voir figure (7.a)).

Des travaux semblables ont ensuite porté sur les mécanismes de fissuration observés
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au sommet de rides droites, cette fissuration pouvant étre expliquée par la présence
de joints de grains préexistants au sein du film mince [61] (voir figure (7.b)). Plus
récemment, des simulations atomistiques, également réalisées a Poitiers, ont révélé
que pendant le flambage d’un film mince autoporté, des dislocations peuvent étre
nucléées au sommet d’une ride droite et se propager dans le systeme en provoquant

un abaissement significatif de la déflexion maximale de la cloque [62, 63] (voir figure

(7.c)).

(©

Figure 7 — (a) Vue AFM d’une cloque circulaire dont la base présente une pliure plastique
dans un systeme Au/Si [60]. (b) Vue AFM de rides droites dont le sommet a craqué au niveau
de joints de grain préexistant dans un systeme Y203/GaAs [61]. (¢) Simulation atomistique du
flambage d’un film mince d’aluminium : des dislocations sont nucléées au sommet de la ride
droite ce qui se manifeste par ’émergence de marches en surface (bleu) [62].

Dans ces travaux, les événements plastiques considérés surviennent ou bien au
sein du substrat seul ou bien au sein du film mince seul.Ces événements ont pu étre
intégrés dans des modeles élastiques pour décrire le comportement des structures
de fagon satisfaisante.Dans ces études cependant, les mécanismes plastiques élémen-
taires susceptibles d’intervenir au cours du délaminage et les effets de cette plasticité
sur le flambage lui-méme ne sont pas pris en compte. Or nous pensons que de
tels processus peuvent apporter des informations supplémentaires sur la fagon dont
s’effectue le délaminage d’un film de son substrat.Rappelons en effet qu’a 1’échelle
mésoscopique, ce processus reste décrit par des lois phénoménologiques.

Un autre aspect aujourd’hui peu abordé dans la littérature est la question de
la nucléation des structures de cloquage. Il est en effet généralement admis que ces

structures prennent naissance au niveau de défauts comme le montre la figure (8)
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Figure 8 — Nucléation d’un cordon de téléphone & partir d’une imperfection dans un systéme
DLC/verre [64].

[64]. D’autres types d’imperfections pouvant initier le cloquage sont également rap-
portés dans la littérature : zones de fissurations [65], zones de forte rugosité [66, 67
ou encore imperfections d’interface [68, 69]. Il reste que dans ces études, aucun mé-
canisme précis n’a réellement été caractérisé, en particulier a 1’échelle atomique ou
ont lieu les premiers stades de la nucléation du délaminage. Nous pensons que la

plasticité du substrat joue la aussi un réle important qu’il s’agit de caractériser.

La problématique qui nous concerne sera donc double : caractériser le role de
la plasticité sur le flambage et le délaminage de films minces déposés sur substrats
et identifier les mécanismes plastiques a l'origine de l'initiation de ce phénomeéne
de cloquage. Pour traiter ces questions, des simulations atomistiques seront réal-
isées afin d’identifier et de caractériser des processus plastiques survenant a 1’échelle
atomique. L’idée sera ensuite d’intégrer ces processus plastiques dans des modeles

élastiques continus afin de proposer une description multiéchelle du cloquage.

Dans le premier chapitre, nous exposerons brievement les méthodes employées
pour réaliser les simulations atomistiques ainsi que les modeles analytiques de FvK
et de Griffith qui permettent, dans le cadre de la mécanique des milieux continus,
de caractériser le flambage et le délaminage des films minces déposés sur substrat.
Pour répondre a notre problématique, nous avons ensuite partagé ce rapport en deux
grandes parties. La premiere concerne 1’étude du role de la plasticité sur le cloquage
d’un film mince préalablement délaminé sur une partie du substrat. Dans ce chapitre
nous nous appuierons sur deux simulations modele qui nous ont permis d’identifier
des mécanismes plastiques qui surviennent dans l'interface au cours du cloquage.

Nous verrons quelles influences ont ces mécanismes sur la forme d’une ride droite



Introduction

ainsi que sur le processus de délaminage induit par le flambage du film mince. La
derniére partie sera consacrée a I’étude des mécanismes mis en ceuvre pour initier
le cloquage d’un film mince. Dans ce chapitre, nous nous inspirerons de résultats
d’expériences effectuées au laboratoire de Poitiers pour simuler a I’échelle atomique
I’émergence d’une marche induite par le passage de dislocations dans I'interface d’'un
bimatériau. En couplant ces simulations a des calculs analytiques effectués dans le
cadre de la théorie élastique de FvK, nous décrirons comment la plasticité peut

permettre I'initiation du cloquage.
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Chapitre 1

Détails numériques et modeles

analytiques

Dans ce travail, nous avons choisi d’étudier le cloquage de films minces mé-
talliques tels que le molybdene (Mo) et le cuivre (Cu) déposés sur un substrat de
tungstene (W). Pour mener notre étude, nous avons couplé des simulations atom-
istiques a des calculs d’élasticité reposant notamment sur le modele des plaques
minces de Foppl et von Karman. Nous décrivons dans ce premier chapitre les détails

des simulations et les modeles analytiques que nous avons utilisés.

1.1 Les simulations atomistiques

1.1.1 Modéles d’interaction entre atomes

Le potentiel EAM (Embedded-Atom Method)

Les simulations atomistiques consistent a décrire numériquement le comporte-
ment d’un ensemble d’atomes qui interagissent entre eux. Fondamentalement, ces in-
teractions rendent compte de phénomenes complexes qui sont décrits par la physique
quantique. Cependant, les calculs numériques qui s’appuient sur cette approche se
révelent bien souvent hors de portée, en particulier lorsque les systemes simulés con-
tiennent plusieurs milliers d’atomes. Une alternative efficace consiste alors a utiliser
des potentiels semi-empiriques qui peuvent étre décrits sous forme analytique. Pour
modéliser les interactions atomiques dans les métaux, nous utiliserons des potentiels
construits selon la méthode dite EAM (Embedded-Atom Method (EAM)) [70]. Un

potentiel EAM décrit ’énergie E; d’un atome i comme la somme de deux termes :
1 _
E; = §Z¢(7‘ij)+F(Pi)a (1.1)
J
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

avec

pi=2_p(ry). (1.2)

J

Le premier terme ¢ représente l'interaction de paire entre les atomes ¢ et j sé-
parés d'une distance 7;; qui rend essentiellement compte des interactions électrosta-
tiques. Le second terme F'(p;) est un terme multi-corps qui correspond a 1’énergie
d’un atome 7 placé dans l'environnement électronique de ses voisins décrit par la
densité électronique p;. Celle-ci est la somme des contributions de paire p (r;;) des
atomes j situés a une distance r;; de 'atome 4. Plusieurs expressions ont été établies
dans la littérature afin de reproduire numériquement les caractéristiques physiques
des matériaux réels (structures cristallines, énergie, élasticité, etc.). Dans notre cas,
I'expression de ¢ et les valeurs numériques que nous avons employées ont été ex-

traites d'un travail de Zhou et al. [71] :

Aexp |—a (L~ — Bexp |- (L —
s Amlale-) BesfaG-y]
1+ (& —r) L+ (2 =)

ou 1, est la distance d’équilibre séparant I’atome de son plus proche voisin et A,

B, a, B, k et X\ des parametres ajustables. Dans cette formule, le premier terme
est répulsif tandis que le second est attractif. La forme de la densité électronique
s’exprime de la méme fagon que le second terme attractif avec les mémes valeurs
et A:

_rep [ =8(E - 1)

T T 1.4
p(r) () (1.4)

ol p est un parametre ajustable.

Pour définir le terme multi-corps F' (p), trois fonctions sont utilisées permet-
tant de balayer une large gamme de densité électronique p sur trois domaines
caractéristiques : p < pp, pn < p < po et po < p avec p, = 0,85 p. et py = 1,15 p., ou

pe est la densité électronique a I’équilibre. Ces fonctions s’expriment sous la forme :
3 5 i _ _
EO F,; (ﬁ—n — 1) pour p < pn,

> F (2 -1)" pour 5, <5< o (15)

5\ [ 5\ _ _
R-n(2)](2) v m<s
avec F,;, F;, F, et n des parametres ajustables. Les valeurs numériques de ces derniers
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1.1 — Les simulations atomistiques

Mo Cu W
re  2,728100  2,556162  2,740840
p 2,723710  1,554485  3,487340
Pe  29,354065 22,150141 37,234847
a  8,393531  7,669911  8,900114
5 4,476550  4,090619  4,746728
A 0708787  0,327584  0,882435
B 1,120373  0,468735  1,394592
K 0,137640  0,431307  0,139209
A 0,275280 0,86214 0,278417
F.o -3,692913 -2,176490 -4,946281
F,, -0,178812 -0,140035 -0,148818
.o 0,380450  0,285621  0,365057
F,; -3,133650 -1,750834 -4,432406
Fy -3,71 -2,19 -4,96
F 0 0 0
Fy, 0875874  0,702991  0,661935
F; 0776222  0,683705  0,348147
n 0,790879  0,921150 -0,582714
F, -3,712093 -2,191675 -4,961306

TABLE 1.1 — Parameétres utilisés dans les potentiels EAM pour les trois matériaux Mo, Cu
et W.

sont données dans le tableau (1.1) pour les trois matériaux considérés dans ce tra-
vail : le molybdéne (Mo), le cuivre (Cu) et le tungstéene (W). Il a été vérifié, en
calculant les énergies de surface des plans denses v, et les constantes élastiques
Ch1, Ca et Cyy dans le tableau (1.2), que les potentiels choisis décrivaient de fagon
satisfaisante le comportement élastique et les propriétés de surface des matériaux

réels.

Interaction entre atomes différents

Pour simuler I'interaction s’exercant entre deux atomes différents A et B, nous
avons utilisé le modele de 'alliage de Johnson (1989) [75] qui décrit le potentiel de
paire ¢ap entre les éléments A et B comme une combinaison linéaire des potentiels
des corps purs ¢aa et ¢pp donnés par la relation (1.3). Johnson s’appuie sur une
procédure mathématique que nous ne détaillerons pas ici dans laquelle il montre
que Iénergie E; (voir équation (1.1)) des corps purs A et B reste invariante sous
certaines transformations linéaires de ¢ (r) et F'(p), tandis que 1’énergie de I'alliage

AB peut changer. L’expression du potentiel de paire s’écrit sous la forme suivante :

Sap = ; (’)B(T) dan(r) + 'OA(’”)gszB(r)) , (1.6)

pa(r) pB(r)
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

Matériaux Grandeurs Références Résultats EAM
Y110 (J/mQ) 2,25 [72] 2,].4
Mo C1, (GPa) 450,02 [73] 455,65
Cio (GPa) 172,92 [73] 166,79
Cy (GPa) 125,03 [73] 113,5
Y111 (J/mQ) 1,36 [72] 1,45
Cu Cyy (GPa)  167,7 [74] 180,22
Cio (GPa)  121,9 [74] 117,13
Cy (GPa) 73,7 [74] 70,61
Y110 (J/HlQ) 2,50 [72] 2,57
W C11 (GPa) 532,55 [73] 521,29
Cla (GPa) 204,95 [73] 204,29
Cy (GPa) 163,13 [73] 160,70

TABLE 1.2 — Energies de surface des plans denses 7y, et constantes élastiques Cq1, Cho et
C44 des matériaux Mo, Cu et W.

ou pa et pp sont les fonctions décrivant les densités électroniques des atomes A et
B respectivement.

Si nous considérons un matériau — composé d’atomes de type A — déposé sur un
autre matériau — composé d’atomes de type B, alors I’énergie d’adhésion de I'inter-
face I'4_p dépend de I'intensité du potentiel mixte donné par I’équation (1.6). Il est
donc possible de réduire 1’énergie d’adhésion d’un bimatériau A-B en multipliant
I’équation (1.6) par un facteur £ compris entre 0 et 1. Afin de rendre compte de
cette corrélation, nous avons extrait les énergies d’adhésion I'y;o_yw et T'oy_w de
systemes modeles cohérents Mo-W (molybdeéne sur tungstene) et Cu-W (cuivre sur
tungstene) en fonction du parametre £. Les résultats sont présentés dans le tableau
(1.3). Ils confirment qu’en diminuant 'intensité du potentiel mixte, nous diminuons
I’énergie d’adhésion. Nous utiliserons cette propriété par la suite. Nous reviendrons
dans la Section 2.1.2 sur la fagon de construire les bimatériaux cohérents et d’extraire

I’énergie d’adhésion.

§ Cvo-w Lou—w

1 4,73 Jm™? 3,01 Jm™?
05 248 Jm=2 108 J.m=2
0,2 1,13 Jm™2 1,12 Jm™2
0,1 068Jm2 0,82Jm?2
0,01 0,29 Jm=2 0,55 J.m2

TABLE 1.3 — Energies d’adhésion (& £ 0,02 J.m~2) des systémes modeles cohérents Mo-W
et Cu-W en fonction du parametre &.
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1.1 — Les simulations atomistiques

1.1.2 Minimisation d’énergie et dynamique moléculaire

Pour réaliser les simulations, nous avons utilisé le logiciel LAMMPS [76]. Le
comportement physique des systemes est obtenu de maniere classique en minimisant
I’énergie potentielle du systéme pour les situations statiques a ’équilibre, et en ap-
pliquant le Principe Fondamental de la Dynamique (PFD) pour décrire I’évolution

en fonction du temps des systeémes hors équilibre. Ces procédures sont présentées ici.

Gradient simple et gradient conjugué

Pour rechercher la configuration relaxée d’un systeme a 1’équilibre, nous pouvons
dans un premier temps utiliser la méthode du gradient simple (steepest descent).
Cette méthode consiste a déterminer la configuration d’énergie minimale la plus
proche dans l’espace des configurations d’un systeme pris dans un état donné.
Numériquement, 1'énergie totale du systeme dans cet état est calculée a partir de
la forme des potentiels d’interaction qui s’exercent entre les atomes. Une fois cette
énergie connue, le code de calcul en déduit son gradient. Le systeme se réarrange
alors de sorte qu’il emprunte dans I'espace des configurations la « direction » selon
laquelle I’énergie diminue le plus rapidement. Mathématiquement, cette « direc-
tion » correspond a l'opposé du gradient calculé précédemment. La procédure est
répétée un certain nombre de fois jusqu’a ce que I’énergie n’évolue plus. Le systéme
se trouve alors dans une configuration d’équilibre stable (ou métastable). En pra-
tique, il faut indiquer au programme de minimisation un « critere d’arrét » sur la
valeur de I’énergie ou de la force maximale s’exercant entre les atomes en deca de
laquelle le systeme est considéré comme étant a 1’équilibre.

L’'une des limitations de la procédure par gradient simple est qu’elle requiert,
dans certains cas, un trop grand nombre de pas pour converger numériquement.
La méthode du gradient conjugué est alors préférée. Celle-ci s’inspire de celle du
gradient simple si ce n’est qu’a chaque itération supplémentaire, la direction suiv-
ante empruntée par le systeme dans l'espace des configurations est définie comme
la « direction conjuguée » de la précédente [77]. Les détails mathématiques ne sont
pas repris ici. La aussi, la minimisation est arrétée lorsque le « critere d’arrét » est

satisfait.

La dynamique moléculaire

Lorsque nous nous intéressons a I’évolution dans le temps de systemes générale-
ment hors équilibre, il faut réaliser des simulations dites de dynamique moléculaire.
Dans ce cas, la procédure consiste a calculer la force ?z = —?Ei qui s’exerce sur

les i atomes du systeme, pris dans une configuration donnée, a partir de I’expression
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

de I’énergie donnée par 1’équation (1.1). Les positions successives de ces derniers en
fonction du temps sont ensuite déterminées a partir du PFD qui s’écrit :
EF) F

dt? m; ’

ou ﬁ(t) est le vecteur position de 'atome 7 a l'instant ¢ et m; sa masse.

Pour intégrer cette équation numériquement, il faut utiliser un pas de temps 6t
fini et petit devant tous les autres temps caractéristiques du systeme ; généralement
6t = 107 s < 1/Upepye ~ 1071 s qui correspond a la période de vibration du
réseau atomique. La méthode d’intégration utilisée dans le code LAMMPS est celle
proposée par Gear en 1971 appelée algorithme prédicteur-correcteur [78]. Celui-ci se
déroule en trois étapes :

— La premiere étape consiste a déterminer le prédicteur. Un développement en
série de Taylor (au 5°™¢ ordre) est effectué sur les positions atomiques et leurs
dérivées temporelles données a l'instant ¢ de fagon a déterminer ces mémes
quantités a I'instant t + dt.

— Lors de la seconde étape, la force agissant sur chaque atome est calculée via le
gradient de son énergie. Le PFD donne alors une accélération différente de celle
prédite au cours de la premiere étape. Cette différence constitue un « signal
erreur ».

— La derniére étape consiste a utiliser ce « signal d’erreur » comme une cor-
rection sur les valeurs prédites de facon a obtenir les valeurs « correctes » de
position et de vitesse des atomes a 'instant ¢t 4+ dt. Le processus est répété

jusqu’a la durée souhaitée.

Dans ces simulations, les atomes acquierent une certaine vitesse et donc de 1’én-
ergie cinétique. Ce phénomene provoque une modification de la température qu’il
convient de controler lorsque nous désirons réaliser des simulations a température
constante. Nous utilisons pour cela des thermostats numériques dont le principe est
de réduire ou d’augmenter la vitesse des atomes. Dans LAMMPS par exemple, le
thermostat dit de « Nosé-Hoover » permet d’ajouter une force de friction sur cha-
cun d’eux [79, 80]. Cette méthode nécessite en revanche un ajustement judicieux de
parametres numériques ad hoc. Pour cette raison, et parce que les effets de la tem-
pérature ne seront pas étudiés par la suite, nous avons utilisé un thermostat plus

simple dont le principe est de renormaliser ’énergie cinétique moyenne des atomes
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1.2 — Modéle des plaques minces de Foppl et von Kdrman

[81]. Dans ce cas, les vitesses sont simplement multipliées par un facteur de type :

L:\/1+5Tt<§0—1), (1.8)

ou T est la température instantanée du systeme, Ty la température a laquelle nous

souhaitons maintenir le cristal, 7 le temps mis par le systeme pour passer de Tj a
T, et 6t le pas de temps de l'intégration numérique. Les quelques simulations de
dynamique moléculaire que nous présenterons dans ce rapport seront effectuées a
1 Kelvin, une température que nous avons considérée comme étant suffisamment

faible pour que ses effets soient négligeables.

1.2 Modele des plaques minces de Foppl et von
Karman
1.2.1 Equations d’équilibre

Généralement, le comportement élastique d’un objet sollicité mécaniquement se
manifeste par une modification de ses dimensions que nous pouvons décrire dans le
cadre de I'élasticité linéaire pour les petites déformations. Celles-ci sont alors reliées
aux dérivées premieres des déplacements [82, 83]. Dans le cas d’objets de plus faible
épaisseur cependant (poutre ou plaques minces), le comportement élastique doit
également rendre compte d’'une modification de la forme du solide, en plus de ses
dimensions. Il est alors nécessaire de considérer une dépendance non linéaire entre
les sollicitations mécaniques du matériau (contraintes, déformations) et la réponse
élastique de ce dernier (changement de forme). C’est dans ce cadre que le phénomene

de cloquage doit étre décrit.

(a) (0z) (b) (02)
2 N s S NS
7 -B +B O,
7] | SR IS RS R——— R B TN T N\ Seue SRS SN
I Film (Oy) (Ox) (Oy) (Ox)
1L, 1L
Substrat L, /r-B 2B />-B

Figure 1.1 — Schéma du systéme film-substrat (a) en configuration plane et (b) en configuration
flambée.

Pour modéliser le comportement élastique du film mince, nous utiliserons le

formalisme introduit au début du XX®™ sigcle par A. Foppl [20] puis T. von Kdrman
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

(FvK) [21]. Celui-ci est décrit en détail dans les ouvrages de L. D. Landau et E.
M. Lifschitz [83], B. Audoly et Y. Pomeau [35] ou encore H. L. Langhaar [84].
Des descriptions plus succinctes sont également proposées par L. B. Freund et S.
Suresh [11], et J. W. Hutchinson et Z. Suo [26]. Nous n’en rappellerons ici que
les principaux résultats appliqués au cas d’un film mince sollicité en compression

uniquement suivant (Oz) tel qu’il est décrit sur la figure (1.1).

Initialement, le film d’épaisseur h est supposé décollé du substrat suivant (Ox)
sur une longueur 2B constante. Le plan médian est défini a l’altitude z = 0 au milieu
du film supposé infini selon (Oy). Le systéme étant invariant suivant cet axe, nous ne
considérerons par la suite aucun déplacement dans cette direction et les grandeurs
caractéristiques seront prises indépendantes de y. Dans ce cas, il est possible de
montrer dans le formalisme de FvK que le tenseur des déformations au sein du film

mince s’écrit [11] :

. 0?w(x)
5;1(5[’,2) = €z — X o2 (].9)
avec
B u(zr) 1 (Jw(x) 2
Cor = &+ pe + 5 ( e ) (1.10)

Dans cette expression, ¢; rend compte de la déformation interne isotrope dans 'état
initial plan, et u et w rendent compte respectivement des déplacements suivant (Ox)
et (Oz) d’'un point du film situé dans le plan médian. Il convient de remarquer,
comme il est dit plus haut, que la dépendance entre la déformation donnée par
I’équation (1.9) et le déplacement hors plan w est bien non linéaire. C’est d’ailleurs
ce déplacement qui sera le parametre pertinent pour décrire la déflexion du film

mince suivant (Oz).

Dans I’hypothése d'un film mince homogene et isotrope, 1'énergie potentielle

élastique du film U s’écrit classiquement :

h
- 5 B
Ey L
U= f2 y/ (8;1(:6,2))2 dzdz, (1.11)
“n B
2
oun By = E;/(1 — v7) est le module élastique en déformation plane avec Ej le

module d"Young et vy le coefficient de Poisson du film mince. Nous pouvons intégrer
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1.2 — Modéle des plaques minces de Foppl et von Kdrman

I'expression (1.11) suivant z et obtenir :
B
U:/WM, (1.12)
-B
ou W est la densité d’énergie linéique :

e§x+-f;<ai;§f)>2]. (1.13)

Les équations devant étre vérifiées par w et u pour que le systéme soit a I’équilibre

_ thLy

V="

sont déterminées a partir d’'une méthode variationnelle qui consiste a annuler au
premier ordre la différentielle de ’énergie potentielle du systeme [85, 86]. Cette

procédure conduit aux deux équations d’Euler :

ow 0 ow 0? ow
T 9y + ; = 0, 1.14
ow(x) Oz (3 (%Sv))) o2 (8 (8aﬁgx))> (1.14)
ow 0 ow 0? ow
st (ota) o (o)

En remplagant W par son expression donnée par 1’équation (1.13) et en remarquant,

a partir de la relation (1.10), que :

0 de? Pw(x)  _Ow(x) Oeyy
— | <] =2 2 1.1
Ox (6 (a’gf))) Cao ™ g2 + ox Oz’ (1.16)

les équations (1.14) et (1.15) donnent finalement :

- deyy Ow(x) OPw(x)  h?*0'w(x)

EyhLy [_ dr 0xr " 92 12 Ozt 0 (1.17)
Oegw
9z 0. (1.18)

La seconde relation montre que la déformation uniaxiale dans le plan médian du
film mince e,, est constante. Celle-ci sera prise négative en compression ce qui nous
permet de définir le parametre positif :

a2 = J. (1.19)
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

Les équations d’équilibre se réécrivent alors plus simplement :

dw(z) , 0%w(z)
Ozt e O0x?

u(z) 1 [(ow(x)\> oh? _
it +2< )+ = o (1.21)

— 0, (1.20)

Ce sont les équations de FvK qui contrélent I'équilibre mécanique d’un film mince
sollicité uniquement suivant (Ox). Dans le paragraphe suivant, nous allons utiliser
ces équations pour déterminer les solutions de w et u qui décrivent une ride droite

encastrée aussi appelée colonne d’Euler.

1.2.2 La ride droite encastrée ou colonne d’Euler

La solution générale de 'équation (1.20) est donnée par w(x) = ¢ sin [ax] +
o cos [ax] + cgx + ¢4 on les constantes ¢; sont déterminées a partir des conditions
aux limites du systeme. Dans le cas de la ride droite encastrée, ces conditions sont :

Ow, ()
Ox

Uue(£B) = w.(£B) = — 0. (1.22)

r=+B

Nous savons de plus que la solution physique doit également satisfaire :

we(r) > 0, (1.23)
we(0) = o, (1.24)
Ow,(x) B
T 0, (1.25)

ou d, représente la déflexion maximale de la ride droite. Nous montrons alors que
le déplacement vertical w,(z) correspondant a la description d’une ride unique avec

a # 0 est obtenue a partir des conditions ci-dessus lorsque :

Q2 = (;)2, (1.26)

qui conduit a la solution :

we(z) = 526 (1 + cos [Wg]) . (1.27)
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1.2 — Modéle des plaques minces de Foppl et von Kdrman

A partir de la relation (1.26) avec a? = =2z nous montrons que la déformation

e. au sein de la ride droite est bien constante et vaut :

72 (h\?

Cette valeur correspond a la déformation a partir de laquelle une solution physique
existe. C’est la déformation critique de flambage d’Euler [26] qui peut d’ailleurs étre

retrouvée en déterminant la valeur de « & partir de laquelle w.(z) < 0. Mathéma-

0%we () —
92 |p=+B

L’expression de la déflexion maximale J. est obtenue a partir de I’équation (1.21)

tiquement cette valeur correspond alors a la solution des équations

intégrée entre les bornes fixes t = —B et v = +B :

4B
0 = —VEc — &;. (1.29)

™

L’expression analytique du déplacement plan u,(x) s’obtient alors a partir de I’équa-
tion (1.21) qu’il suffit cette fois d’intégrer simplement en considérant les expressions
w(x) et e,, données par les équations (1.27) et (1.28) respectivement :

o2 27

ue() = 95 sin [B] : (1.30)

Quantitativement, ces expressions décrivent de fagon satisfaisante le comporte-
ment d’'une ride droite tant que les hypotheéses de FvK restent valides : il faut en
particulier que le rapport h/B soit tres inférieur a 1 et que la fleche 6, n’exceéde pas
B/3 [26].

profil

X (nm)

Figure 1.2 — Profil de la ride droite encastrée ou colonne d’Euler donné par la fonctionnelle
we(x — ue(x)).
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

Le profil de la ride droite encastrée est finalement donné par la fonctionnelle
We(r — ue(x)) qui a été tracée sur la figure (1.2) en prenant B = 19 nm, ¢, = -2 %
et ¢; = -4 %. Nous vérifions ainsi que le résultat analytique décrit bien une cloque
rectiligne. En utilisant les solutions analytiques, I'expression de I’énergie élastique
de la ride droite encastrée U, donnée par 1’équation (1.11) peut alors étre calculée

explicitement. Nous obtenons [11, 58] :
U, = Uy — hBL,E; (g, — €)%, (1.31)

ou Uy = hBL,Ee? est I'énergie du film mince non flambé et déformé de e; et dont
les dimensions sont h x 2B x L,. Ce résultat n’est bien str valide que lorsque le
flambage est observé pour ¢; < e.. Il apparait alors que l’énergie du film mince
flambé est inférieure a celle du méme film en configuration plane ce qui justifie que

cette situation soit observée physiquement.

1.3 Délaminage d’une ride droite encastrée

1.3.1 Modeéle de Griffith

En 1921, A.A. Griffith proposa un critere énergétique pour expliquer la rupture
entre deux interfaces par propagation de fissure [24]. Dans le cas d'une ride droite en-
castrée, son raisonnement peut se résumer ainsi : pour un état donné du film flambé,
si la réduction d’énergie associée a un avancement virtuel infinitésimal de la pointe
de fissure est supérieure au travail nécessaire pour créer la surface correspondante,
alors il y a extension de la zone délaminée. La premiere quantité de cette condition

est définie par le taux de restitution d’énergie G, qui s’écrit :

10 (Ut U)

Ge = L, 0@2B)

(1.32)
ou U, et U,q sont respectivement les énergies potentielles de la ride droite et de la par-
tie encore adhérente du film mince. La seconde quantité de la condition précédente
est donnée par I’énergie d’adhésion de l'interface considérée I'!. Ainsi, le critére de
Griffith veut qu’a I’équilibre G, = I, et que le délaminage survienne lorsque G, > T.

Nous avons montré que 'énergie élastique de la ride droite encastrée s’écrivait
U.=Uy— hBLyEf (s — gc)z avec Uy = hBLyE’fEZZ en accord avec ’équation (1.31).

Pour déterminer son taux de restitution d’énergie, il nous faut également connaitre

1. En mécanique de la rupture, I' est plus généralement ’adhérence du systeme en traction
pur qui peut éventuellement étre plus élevée que la valeur thermodynamique du fait d’autres
phénomenes dissipatifs.
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1.3 — Délaminage d’une ride droite encastrée

Iexpression de I'énergie U,y dans la partie encore adhérente du film mince dont la
longueur suivant (Oz) vaut L, —2B (voir figure (1.1)). Celle-ci s’écrit classiquement

en fonction du carré de la déformation uniaxiale ¢; :
Usd = h (Ly/2 — B) L, Eé3. (1.33)

Le taux de restitution d’énergie de la ride droite encastrée est alors calculé a

partir de 'expression (1.32) qui donne apres simplification :

G. = Gy (1 - 8) (1 + 350) , (1.34)

& i

avec Gy = thsg /2. Cette expression correspond a la formule classique du taux de
restitution d’énergie d’une ride droite élastique telle qu’elle est généralement définie
dans la littérature [11, 26]. Pour illustrer la facon dont se déroule le délaminage
d’une ride droite dans le cas général, nous avons tracé sur la figure (1.3) I’évolution
caractéristique du rapport G./I" en fonction de la demi-longueur délaminée B pour

différentes valeurs de déformations €; en compression croissante.

Figure 1.3 — Evolution caractéristique du rapport G, /T en fonction de B.

Lorsque ¢; = &., la partie décollée du film passe de I'état plan a I’état flambé.
La figure (1.3) montre alors qu’il existe un point de la courbe G.(e.)/I" ou le critere
de Griffth est atteint pour G¢(e.)/T" = 1 mais qui ne correspond pas a la longueur
délaminée initiale By. Le taux de restitution G, s’accroit donc ensuite a mesure que
la déformation e; diminue, et cela sans que le délaminage ne survienne. Celui-ci est
observé lorsque G./I" = 1 quand la déformation vaut ¢; = ¢ en B = By. La zone

délaminée B s’accroit alors a déformation constante € comme le décrit la courbe
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

Ge(er) /T qui augmente tout d’abord avant d’atteindre son maximum, puis décroit en
tendant finalement vers la valeur Go/I'. Nous nous attendons a ce que le processus
de délaminage s’arréte pour une longueur délaminée finale By lorsque le rapport
Ge(ef) /T est de nouveau égal a 1. Or, dans notre exemple, le rapport asymptotique
Go/T" est supérieur a 1 ce qui conduit a la situation instable ou la zone délaminée
s’étend infiniment (By — +00). Selon J. W. Hutchinson et Z. Suo, cette exemple
est caractéristique de ce qui se produit dans la majorité des cas, le point d’inflexion
de la courbe G, (&})/T" étant tres aplati [26]. Cette description est en désaccord avec
les observations expérimentales qui rendent compte d’'une propagation jusqu’a une
configuration stable des bords de la ride. Pour I'expliquer, il faut alors considérer
une énergie d’adhésion effective qui dépend du mode de sollicitation mécanique de
la pointe de fissure. Cet aspect est caractérisé par ce que nous appelons la mixité

modale.

1.3.2 Influence de la mixité modale

Dans le cas ou le délaminage est piloté par le flambage d’une ride droite, la
pointe de fissure ou se localise la décohésion interfaciale subit une sollicitation mixte
en traction (mode I) et en cisaillement (mode II) comme il est indiqué sur la figure
(1.4). 11 existe également un mode III qui caractérise une ouverture en cisaillement

transverse qui n’est généralement pas considéré lors de I'étude du cloquage.

t =
MZT Film Uz Film
ux Substrat Ux Substrat
Mode I - Traction Mode II - Cisaillement

Figure 1.4 — Tllustration schématique des modes I en traction et I en cisaillement d’une pointe
de fissure.

La mixité modale est alors caractérisée par un angle 1) qui rend compte de la
proportion de mode I par rapport au mode II. Dans le repeére de la figure (1.4), il est
possible par exemple de définir cette quantité a partir des composantes de contrainte

en traction o,,(z,2) et en cisaillement o,,(z,2z) ressenties en pointe de fissure [26] :

¥ = lim (arctan [C%'Z('CE’())]) ) (1.35)

20+ 0..(x,0)

Nous avons ainsi ¢ = 0° en mode I pur et v = +90° en mode II pur. Or, depuis

une vingtaine d’années, il a été montré dans de trés nombreux systémes [25, 56] que
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1.3 — Délaminage d’une ride droite encastrée

I’énergie d’adhésion apparente dépend de cette mixité modale et est bien plus élevée
que sa valeur thermodynamique lorsque la proportion de mode II augmente, et donc
lorsque 1) augmente. Cette dépendance est illustrée sur la figure (1.5) qui présente la
courbe phénoménologique modele déterminée par K. M. Liechti et Y. S. Chai dans

la cas d’un bimatériau verre/résine époxyde [25].
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Figure 1.5 — Valeurs expérimentales de ’énergie d’adhésion I' d’un systéme verre/résine
époxyde en fonction du mode de mixité 3 [25].

Le fait que I" augmente avec 1 s’expliquerait alors par la survenue de mécanismes
dissipatifs favorisés lors de sollicitations en mode II. Ces mécanismes sont vraisem-
blablement différents d’un systéme a l'autre et n’ont sans doute pas les mémes
origines physiques. Pour ces raisons, il n’existe a ce jour pas de loi universelle re-
liant les processus dissipatifs fondamentaux mis en ceuvre au cours de la décohésion
interfaciale et la dépendance de I'énergie d’adhésion telle qu’elle est observée sur la
figure (1.5). Dans les modeles, pour contourner cette difficulté, plusieurs auteurs ont
proposé de définir une énergie d’adhésion effective I'(¢)) = f(¥)I" de sorte que la
fonction f rende compte empiriquement de cette dépendance. Celle-ci est souvent
définie par I'expression f (1)) = 1+ tan?[¢ ¢], avec ¢ un parametre & ajuster [26, 27].

Pour décrire le délaminage d'une ride droite dans le formalisme de Griffith, il faut
alors comparer le taux de restitution d’énergie élastique G, a 1’énergie d’adhésion
effective T'(¢)) qui tient compte des modes de sollicitation mécanique. Comme il a
été fait précédemment, nous avons tracé sur la figure (1.6), I’évolution du rapport
caractéristique de G./T'(¢)) en fonction de B. Nous voyons ici que la courbe tend
toujours vers zéro ce qui leve le paradoxe que nous avions identifié lorsque I'influence
de la mixité modale n’était pas prise en compte et qu’il était décrit un processus de

délaminage se propageant sur une longueur infinie. Dans ce cas, la zone délaminée
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Chapitre 1 — Détails numériques et modeéles analytiques

G, /T(y)

Figure 1.6 — Evolution caractéristique du rapport G, /T'(¢) en fonction de B.

se propage de la demi-longueur délaminée initiale By, ou le critere de Griffith est
atteint pour une déformation €, jusqu’a la demi-longueur finale By qui est cette
fois bien définie. Ce modele permet d’expliquer les configurations d’équilibre des

structures cloquées observées expérimentalement.

Dans ce premier chapitre, nous avons décrit les outils numériques des simulations
atomistiques qui nous permettront par la suite d’étudier le phénomene de cloquage
aux échelles microscopiques. Nous avons également rappelé les différents modeles
continus qui permettent a ce jour de décrire la forme des structures de cloquage et le
processus de délaminage a 1’échelle mésoscopique. En revanche, comme nous ’avons
vu, ces modeles ne rendent pas compte des processus physiques impliqués lors du
délaminage ni d’éventuels événements plastiques qui pourraient survenir au sein des
matériaux réels. L’objectif des deux prochains chapitres est de tenter de répondre
a cette problématique en intégrant les résultats des simulations atomistiques aux

modeles analytiques.
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Chapitre 2

Couplage flambage, délaminage et

plasticité

Dans ce deuxieme chapitre, le cloquage et le délaminage d’un film mince déposé
sur un substrat rigide sont étudiés a I’aide de simulations atomistiques dans lesquelles
le film est initialement pré-délaminé sur une partie du substrat. Pour cela, deux
systemes caractéristiques ont été considérés : 'un présentant une interface cohérente
fortement adhérente entre un film mince de molybdeéne et un substrat de tungstene
(Mo-W), et 'autre avec une interface non-cohérente rendue faiblement adhérente

contenant des dislocations d’épitaxie dans un systéme cuivre-tungstene (Cu-W).

2.1 Protocole numérique

2.1.1 Construction des bicristaux

Les bicristaux Mo-W ou Cu-W qui sont étudiés dans cette partie sont présentés
sur la figure (2.1) dans le repere orthonormé défini par les vecteurs unitaires uy, u,
et u. ou l'interface est dans le plan (O,z,y). Ceux-ci sont construits en accolant 1'un
a l'autre les deux monocristaux considérés suivant leur plan dense : {110} pour Mo
et W de structure cubique centrée (cc), et {111} pour Cu de structure cubique a
faces centrées (cfc). La correspondance entre les directions cristallographiques des
bicristaux et les axes définis sur la figure (2.1) est donnée dans le tableau (2.1).
Celui-ci présente également les caractéristiques des mailles utilisées pour générer les
interfaces et les spécificités de chacun des bicristaux. Dans le systeme Cu-W, nous
avons considéré une interface de type « Nishiyama-Wasserman » pour laquelle les

directions <110>ch sont paralleles aux directions (001),_, en accord avec des modeles
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

et des observations expérimentales antérieurs [87]. Dans le systéeme Mo-W, I'interface

est cohérente.

Figure 2.1 — Bicristal modele utilisé dans les simulations. Le film mince (Mo ou Cu) est en
jaune et le substrat (W) en gris.

Pour chaque bicristal, le film a été construit en empilant 15 monocouches atom-
iques de Mo ou de Cu suivant I’axe (Oz) disposées sur 20 monocouches de W espacées
d’environ 0,225 nm. A l'interface, un espace interatomique de 0,2 nm est initialement
introduit entre le film et le substrat. Une seule maille est considérée dans la direction
(Oy)'. Les dimensions globales du systéme L, et L, sont finalement données par
celles du substrat W non contraint qui est pris comme référence (voir tableau (2.1)).
Les déformations résiduelles e}, suivant (Oz) et e}, suivant (Oy) au sein des films

minces de Mo et de Cu sont alors définies par :

r

Ls—L
S

” (2.1)

ou Ly et Ly sont respectivement les longueurs du substrat et du film non déformés,
suivant (Oz) et (Oy) (voir tableau (2.1)). Des conditions aux limites périodiques
sont considérées suivant (Ox) et (Oy) alors que les surfaces sont libres suivant (Oz).

Chacun des systemes est relaxé en procédant a une minimisation d’énergie par
gradient conjugué (voir Section 1.1.2), réalisée en maintenant fixes les dimensions
dans le plan de 'interface et en autorisant le mouvement des atomes dans toutes les
directions. Les potentiels employés sont les fonctions EAM décrites dans la Section
1.1.1. Dans le systeme Cu-W, le potentiel mixte donné par 1'équation (1.6) a été
multiplié par le facteur 0,1 afin d’abaisser significativement I’adhésion de I'interface.
La procédure de minimisation est stoppée lorsque les forces qui s’exercent sur chacun
des atomes sont inférieures & 1073 éV.nm 1.

Nous retiendrons donc qu’une fois relaxés, les systemes Mo-W et Cu-W présen-

tent chacun un film épais d’environ h ~ 3 nm et une longueur totale suivant (Ox)

1. Des simulations réalisées avec 5 mailles dans la direction (Oy) ont montré que les simulations
réalisées avec une seule maille, comme celles que nous présentons ici, ne généraient pas d’artefact.
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Systeme Mo-W Cu-W
Interface (110)..//(110).. (111)70//(110)..
Type Film Mo Substrat W Film Cu Substrat W
(Ox) [111] e [111] e [110].fc [001] e
(0y) 112).. 112)., 112).. 110].,
(02) [110)., 110]., 111].5. 110].,
ag 0,3147 nm 0,3165 nm 0,3615 nm 0,3165 nm
a, (nm) || agv/3/2 = 0,273 | apV/3/2 = 0274 || ag/v/2 = 0256 | ay= 0,317
a, (nm) | agy/6=0771 | agv/6=0775 || ag\/3/2 = 0,443 | apv/2 = 0,447
Nb. (Ozx) 280 280 300 240
Nb. (Oy) 1 1 1 1
L, 280 x a¥ = 76,8 nm 240 x a¥¥ = 76,0 nm
L, 1 x aZV = 0,775 nm 1 x aZV = 0,447 nm
e + 0,57 % -0,94 %
Ery + 0,57 % + 1,11 %
h 3,1 nm 2,9 nm
By 19,2 nm 19,0 nm
Fiw Carow = 4,73 Jm ™2 Foww = 0,82 Jm™2
W?Z_W A =14 Jm™2 N =0,07 Jm™2

TABLE 2.1 — Caractéristiques géométriques et physiques des systémes Mo-W et Cu-W. Le
parameétre de maille du matériau dans sa structure cubique élémentaire est ag. Les nombres
(NDb.) de mailles utilisées pour générer I'interface suivant (Ox) et (Oy) ont pour dimensions
a; et a, respectivement. Les dimensions des bicristaux suivant ces deux axes sont L, et L,.

Les déformations résiduelles du film suivant ces axes sont €, et €7, calculées par rapport aux

dimensions de W non déformé. L’épaisseur du film est donnée par h. La demi-longueur pré-
délaminée dans la configuration initiale est By. L’énergie d’adhésion de l'interface en situation
cohérente s’écrit I'y_yw et la « résistance au glissement rigide » se note ’y}lw.

qui vaut environ L, ~ 76 nm comme il est résumé dans le tableau (2.1).

2.1.2 Caractéristiques des interfaces

Structures cristallographiques

Apres relaxation, si I'interface Mo-W est comme attendu cohérente, celle de Cu-
W présente en revanche un réseau de dislocations dites d’épitaxie [6, 88] dont les
lignes sont paralleles a I'axe (Oy). Une fagon de caractériser ce réseau de dislocations
est de déterminer I’évolution, en fonction de x, du vecteur de « désaccord » § (ou
« disregistry » [89]) dont les composantes s, et s, sont présentées sur la figure (2.2).
Celui-ci rend compte du déplacement relatif des atomes de Cu de 'interface par rap-

port & ces mémes atomes dans une configuration virtuelle parfaitement cohérente,
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

c’est-a-dire dépourvue de dislocations. Le vecteur s rend alors compte du vecteur de
Burgers a la position de la dislocation. Comme le montre la figure (2.2), s, décrit une
ligne droite continue qui peut étre interprétée comme le témoignage d’un recouvre-
ment total des composantes coin du vecteur de Burgers. La composante s, présente
quant a elle une ondulation horizontale dont 'amplitude est significativement plus
petite que les distances interatomiques. Les composantes vis se recouvrent donc
presque totalement laissant néanmoins un désaccord suffisamment mesurable pour
que la structure cristallographique de 'interface Cu-W puisse étre décrite a travers
cette analyse. Nous présentons ainsi une interface constituée d’un réseau de paires
de dislocations ayant comme composante vis du vecteur de Burgers b, = £0,005
nm suivant (Oy) (le double de 'amplitude de s,). En considérant la demi-longueur
d’onde de 'ondulation, il est possible de remonter a la distance séparant deux dis-

locations d’épitaxie consécutives qui vaut alors 0,63 nm.

0,010
0,005

s_(nm) Sy(nm)
0,000
aSE s
0F L 14 4141441410000

-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4

X (nm)

Figure 2.2 — Composantes coin (s;) et vis (s,) du vecteur de « désaccord » en fonction de
la position x des atomes Cu de l'interface Cu-W, l'origine du repére se trouvant au milieu du
systeéme.

Aspects énergétiques

Les énergies d’adhésion de chacun des systemes Mo-W et Cu-W, notées 'y
et I'cu_w respectivement, ont été calculées en considérant pour chaque cas l'interface
cohérente. Nous avons pour cela construit un bicristal modele pour le cas Cu-W,
identique dans I’épaisseur au systeme présenté jusqu’ici, mais composé uniquement
d’une seule maille de chaque monocristal dans le plan de 'interface qui est alors
fixée aux dimensions de la maille de W (voir tableau (2.1)). Par définition, ’énergie
d’adhésion correspond a la quantité d’énergie par unité de surface qu’il faut fournir

pour rompre une interface et créer une surface libre de chacun des monocristaux.
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2.1 — Protocole numérique

Elle se calcule a partir de la relation de Dupré [72, 90] :

Upow =5 +9w —v5-w, (2.2)

ou f = Mo ou Cu, avec 5 leurs énergies de surface déterminées a partir du poten-
tiel EAM dans le tableau (1.2) et yf_y les énergies d’interface des systemes Mo-W
ou Cu-W. Cette derniere rend compte de I'exces d’énergie des monocouches atom-
iques de l'interface par rapport a celles se trouvant au milieu des cristaux massifs.
Numériquement, les valeurs obtenues sont Ya/o—w = 0,00 £ 0,02 J.m~2 et you_w =
3,20 + 0,02 J.m~2 qui conduisent aux énergies d’adhésion 'y = 4,73 J.m~2 et
Cow-w = 0,82 J.m™? présentées dans le tableau (2.1). La valeur nulle de vuso_w
indique que les interfaces Mo-W, Mo-Mo et W-W sont énergétiquement aussi favor-

ables les unes que les autres.

(b) Cu-W
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Figure 2.3 — Courbes A~y-surface des systémes (a) Mo-W et (b) Cu-W dans le repeére et les
directions cristallographiques précisés dans le tableau (2.1). Les fleches blanches sont dirigées
dans des directions de type < 111 >..

Nous avons également calculé les gamma-surfaces (A~y-surfaces) des bicristaux
cohérents qui sont présentées sur la figure (2.3). Pour ce faire, la variation de I’énergie
des systemes a été extraite au cours du déplacement du film (Mo ou Cu) sur le
substrat (W) suivant (Oz) et (Oy), les relaxations atomiques n’étant autorisées que
suivant (Oz). Une Ay-surface permet de caractériser, en terme de barriere d’énergie,

la « résistance au glissement rigide » d’une interface en fonction de ses directions
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

cristallographiques. Elle donne ainsi une indication sur la facilité qu’a le film de
glisser sur son substrat suivant les directions considérées.

Dans le systtme Mo-W ou I'yo_w = 4,73 J.m ™2, la figure (2.3.a) montre que
pour glisser suivant (Ox) correspondant & la direction cristallographique [111]., les
atomes doivent se déplacer le long d’un chemin d’énergie minimum (CEM) de type
< 111 >.. qui présente une barriere d’énergie ’Y%o—w =1,4 J.m™2. Dans le systéme
Cu-W ot T'cyw = 0,82 J.m~2, la figure (2.3.b) montre que pour glisser suivant
(Ox) correspondant a la direction cristallographique [001].., les atomes doivent se
déplacer le long de CEM de type < 111 >.. qui présentent une barriere d’énergie
N8 =0,07 J.m~2. Ces valeurs sont également reportées dans le tableau (2.1).
L’interface Mo-W présente donc une « résistance au glissement rigide » qui est bien
plus élevée que celle de 'interface Cu-W. 1l existe donc une corrélation entre la valeur
de I'énergie d’adhésion et la valeur de la barriere d’énergie du CEM ou « résistance
au glissement rigide ».

En résumé, nous pouvons retenir que l'interface Mo-W est cohérente et se car-
actérise par une forte énergie d’adhésion corrélée a une « résistance au glissement
rigide » élevée. L'interface Cu-W qui présente initialement des dislocations d’épi-
taxie se caractérise quant a elle par une énergie d’adhésion bien plus faible corrélée
a une « résistance au glissement rigide » également plus faible que dans le premier

systeme.

2.1.3 Déformation et cloquage

Une fois I'interface relaxée, une ride droite a été créée en provoquant le flambage
du film mince. Pour cela, une zone initialement délaminée a été introduite en coupant
numériquement les interactions entre les atomes du film (Mo ou Cu) et ceux du
substrat W situés en « € [—L,/4,L,/4]. Ceux-ci se trouvent respectivement dans les
régions 1 (rouge) et 2 (noir) sur la figure (2.4). La longueur initiale correspondante
2By de cette zone délaminée est donc égale a L,/2 ~ 38 nm le long de (Ox) (voir
By dans le tableau (2.1)). Les atomes du film de la région 3 (jaune) interagissent
quant & eux toujours avec ceux de la région 1 (rouge), et aussi avec les atomes W
des régions 2 (noir) et 4 (gris). Il faut noter que le systeme a été construit de fagon
symétrique par rapport au plan (O,y,z) de sorte que 'environnement atomique des
fronts de la zone délaminée placés en © = —Bj et x = + By soient identiques.

Pour créer la ride droite, la déformation du bicristal suivant l'axe (Ox) a progres-
sivement été augmentée par incréments de,, =-0,025 % (voir figure (2.4.b)). Apres
chacun de ces incréments de déformation, une minimisation d’énergie par gradient

conjugué est réalisée. Cette opération est stoppée lorsque la force qui s’exerce sur
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adhérent delaminé adhérent

T T

Figure 2.4 — Vues de profil du bicristal simulé (a) avant cloquage et (b) apres cloquage.

chaque atome est inférieure & 1073 eV.nm™!. A chaque pas 7, la déformation ap-
pliquée ¢, vaut donc 70e,,. Dans les simulations, la déformation uniaxiale du film

mince ¢; est finalement donnée par :
gi=c¢cr, +te,(1+er,)~el, + e, (2.3)

Dans le cas du systeme Mo-W, les simulations ont été réalisées en comprimant le
bicristal jusqu’a g; = -5,36 %, déformation a partir de laquelle le film s’est rompu. Cet
aspect ne sera pas traité dans ce manuscrit. Pour le systeme Cu-W, les simulations
ont été conduites jusqu’a g; = -6 %. Pour éviter le flambage de I’ensemble du systeéme,
les atomes de W situés sur la surface libre inférieure du substrat n’ont pas été
autorisés a se déplacer suivant (Oz). Nous considérons ainsi un substrat semi-infini

dans la direction verticale.

2.2 Observations

2.2.1 Dislocations en pied de ride droite : systeme Mo-W

Dans cette partie, nous nous intéressons au systéeme Mo-W. Sur la figure (2.5.a),
I’évolution de la déflexion maximale de la ride droite ou fleche § (voir figure (2.4.b))
a été tracée en fonction de la déformation ¢; du film suivant (Oz). La déformation
critique a partir de laquelle le flambage est observé est donnée par ¢, =-2,23 %. La
courbe témoigne du fait que plus la compression est forte et plus la ride s’éleve. En
outre, deux « sauts » S; et Sy survenant a &; = -4,28 % puis -4,98 % sont observés.

Pour expliquer ces « sauts », il faut étudier le comportement des atomes du film
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

mince situés au niveau des fronts de décohésion de la région délaminée, aussi appelés
pointes de fissure par analogie avec la physique de la rupture. Sur la figure (2.6),
trois clichés du front gauche sont présentés pour différentes valeurs de déformation
g; avant et apres chaque « saut » S; et Sg. Seul ce coté sera ensuite étudié, les
configurations atomiques étant identiques du c6té droit. Nous remarquons alors que
chacun de ces deux événements est corrélé au glissement soudain de plans atomiques
verticaux du film de Mo qui passent de la partie adhérente a la partie flambée du

systeme.

(@)

0,2

A (nm) 0,0

i
-0,05 -0,04 -0,03 -0,02

Figure 2.5 — Evolution (a) de la fleche § et (b) des glissements A_p et A extraits au cours
des simulations Mo-W en fonction de la déformation du film mince &;.

Pour caractériser ce mécanisme de glissement, les déplacements algébriques des
atomes du film A_p et A, p mesurés dans le plan médian suivant (Ozx) et situés
a la base de la ride en x = —B et x = +B ont été mesurés au cours du cloquage
par rapport a la position fixe des pointes de fissure respectives (voir figure (2.6)).
L’évolution de ces grandeurs est reportée sur la figure (2.5.b). Nous voyons alors
qu’aucun déplacement n’est observé avant cloquage. Ensuite, a mesure que la dé-

formation en compression s’accroit, les déplacements augmentent en valeur absolue
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Figure 2.6 — Vues de profile du front de décohésion situé a gauche du systéme Mo-W avant et
apres les « sauts » Sy et So ol le glissement A_p est mesuré dans le plan médian du film mince.

de facon symétrique

—~

A_p = —A,p) et se révelent étre toujours dirigés de la par-
tie adhérente vers la zone cloquée (A_p > 0 et A,p < 0). Les courbes montrent,
comme c’est le cas lors de la mesure de la déflexion maximale, deux « sauts » qui
surviennent aux mémes déformations e; = -4,28 % et -4,98 %. 1l existe donc une
corrélation entre I’évolution de la déflexion maximale et le mécanisme de glissement.

Sur la figure (2.7), nous avons reporté les vues de profil de la partie adhérente
gauche du systeme Mo-W ou apparaissent seulement les atomes de Mo ou de W
dont I'environnement n’est pas de structure cubique centrée [91]. Cette visualisation
révele les deux surfaces libres de Mo et de W ainsi que la présence de dislocations
dans 'interface Mo-W qui sont introduites apres chacun des « sauts » Sy et So. Nous
montrons ainsi que le mécanisme de glissement caractérisé précédemment est associé
a l'introduction de dislocations dans I'interface film-substrat. Pour caractériser ces
dislocations, nous avons réalisé au cours du cloquage, une analyse de « désaccord »
(voir Section 2.1.1) afin de déterminer leur vecteur de Burgers ainsi que leur position
par rapport a la pointe de fissure gauche du systeme. L’évolution du vecteur de
« désaccord » § en fonction de x a été reportée sur la figure (2.7) en correspondance
des vues de profil.

Au cours du cloquage et avant I’événement Sy, la figure (2.7.a) montre que l'in-
terface est toujours cohérente : les atomes de cette interface sont dans le méme envi-
ronnement cubique centré que les atomes des matériaux massifs (pas de coloration)
et le vecteur de « désaccord » est nul. Lorsque la déformation en compression atteint
e; =-4,28 %, la figure (2.7.b) montre qu'une dislocation est nucléée, ce qui correspond
a ’événement S;. L’analyse de « désaccord » nous indique que cette dislocation 1
est une dislocation coin (s,=0) de vecteur de Burgers b= : [111] (b=aMo=alV =
0,27 nm). A mesure que la compression augmente, la dislocation 1 occupe ensuite
des positions d’équilibre par rapport a la pointe de fissure variant de 3,4 4+ 0,25 nm

4 4,440,25 nm jusqu’a I'événement Sy & g; =-4,98 %. A cet instant, la figure (2.7.c)
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Figure 2.7 — (haut) Vues de profil de la partie adhérente gauche du systéme Mo-W pour
trois déformations différentes (a) &; =-1,94 %, (b) &; =-4,28 % et (c) g; =-4,98 % avant et apreés
chacun des « sauts » S et So. (bas) Composantes coin s, et vis s, du vecteur de « désaccord »
correspondant aux vues de profil en fonction de la position x.

montre qu’une autre dislocation 2 de méme vecteur de Burgers est nucléée et reste a
environ 2,8 nm de la pointe de fissure jusqu’a la fin de la simulation ou la rupture du
film survient (g, =-5,36 %). La dislocation 1 est durant cet intervalle repoussée par

la suivante et se positionne entre celle-ci et le bord périodique gauche du bicristal.

2.2.2 Glissement et délaminage : systeme Cu-W

Comme il a été fait pour le systeme Mo-W, la fleche § du bicristal Cu-W ainsi
que les déplacements A_p et A, g ont été extraits de la simulation et tracés sur les
figures (2.8.a) et (2.8.b). Le flambage survient pour une déformation critique située
autour de £, =-2 %. Dans ce systéme, le mécanisme de glissement déja identifié dans
la simulation Mo-W (voir figure (2.6)) est également observé, les atomes situés en
pied de ride droite passant de la partie adhérente a la partie flambée du film mince.
Dans ce cas cependant, les déplacements varient contintiment avec la déformation
comme le montre la figure (2.8.b).

Sur la figure (2.9), nous avons reporté la partie adhérente gauche du systeme,
dans le plan de l'interface située a la base de la ride, ou apparaissent seulement les
monocouches atomiques des monocristaux qui constituent l'interface. Les atomes de
Cu et de W de la partie adhérente (z < —19 nm) sont respectivement en jaune et

gris, et ceux de la zone délaminée (z > —19 nm) sont en rouge et noir. Sur cette
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Figure 2.8 — Evolution (a) de la flache § et (b) des glissements A_p et A4 p extraits au cours
de la simulation Cu-W en fonction de la déformation du film mince ¢;.

méme figure, nous montrons, en correspondance des vues de dessus, I’évolution du
vecteur de « désaccord » extrait durant la simulation en fonction de x. Celui-ci
permet de caractériser le vecteur de Burgers ainsi que la position des dislocations
d’épitaxie au cours du cloquage, ces dernieres étant numérotées a partir de la pointe
de fissure.

Entre I’état initial plan, sans ride droite et sans glissement (voir figure (2.9.a)),
et 'état du systeme a g; =-3,76 %, ou la ride droite s’est formée et du glissement
est mesuré (voir figure (2.9.b)), nous remarquons que quatre dislocations d’épitaxie
ont quitté la partie adhérente et sont passées dans la zone cloquée. Nous montrons
ainsi, comme c’est le cas dans le systeme Mo-W, que le mécanisme de glissement
est associé au déplacement de dislocations dans le plan de l'interface. Cette fois
cependant, ce sont les dislocations initialement présentes dans le bicristal qui sont
expulsées de la partie adhérente. En pied de ride droite, ce phénomene donne lieu
a un réarrangement des atomes conduisant a une diminution de la densité de dislo-

cations et a une interface qui tend vers une configuration cohérente notamment au
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s_(nm)

Figure 2.9 — (haut) Vues de dessus de la partie adhérente gauche du systéme, située & la base
de la ride, montrant les monocouches atomiques de Cu en jaune (ou rouge en zone délaminée)
et de W en gris (ou noir en zone délaminée) constituant I'interface (a) dans son état initial a
g; =-0,94 % et (b) & ¢; =-3,76 %. (bas) Composantes coin s, (a lire sur 'axe de gauche) et vis
sy (& lire sur 'axe de droite) du vecteur de « désaccord » correspondant aux vues de dessus en
fonction de z. La zone grisée correspond a la partie délaminée.

niveau méme de la pointe de fissure (z ~ —19 nm) : les atomes de Cu se positionnent
alors entre ceux de W et le vecteur de « désaccord » tend a étre constant. Cette
interface présente une résistance au glissement tres faible caractérisée par la barriere
d’énergie 'yélu_w =0,07 J.m~2 qui est corrélée & une énergie d’adhésion également
faible Tcy_w = 0,82 J.m™2 en situation cohérente (voir tableau (2.1)). Nous ex-
pliquons ainsi pourquoi le processus d’expulsion des dislocations d’épitaxie a lieu
sans friction et donne a voir un mécanisme de glissement qui varie de fagon continue
avec la déformation du film mince. Le phénomeéne est d’autant plus favorable que
le glissement ne s’effectue pas de fagon « rigide » et met vraisemblablement en jeu
des barrieres d’énergie plus faibles que la valeur fy(%lu_w. L’évolution de la fleche est
sans doute affectée par le glissement comme il semble que ce soit le cas dans le
systeme Mo-W, mais c¢’est un autre phénomene qui permet de rendre compte des
discontinuités observées sur la courbe de la figure (2.8.a) : le délaminage du film de
son substrat.

En effet, contrairement au cas du systeme Mo-W, la faible énergie d’adhésion de
I'interface Cu-W ainsi que sa propension au glissement facile semble permettre 1’ac-
croissement de la zone délaminée durant le flambage. Pour caractériser ce processus,

la demi-longueur délaminée B suivant (Oz) a été tracée en fonction de g; au cours
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du flambage sur la figure (2.10) qui présente également le bicristal Cu-W une fois
le délaminage observé. Dans I’état initial, cette demi-longueur délaminée est égale
A By = 19 nm. A mesure que la déformation en compression croit, cette longueur
diminue légérement, comme l’ensemble du bicristal suivant (Ozx), jusqu’a environ
18 nm a ¢; = ¢ = -3,78 %. A partir de cette déformation critique, le délaminage
survient. La zone décollée se propage alors par a-coups pour atteindre finalement
la valeur B = 26,3 nm a ¢; =-6 % en fin de simulation. Ici, toutes les configura-
tions extraites sont a 1’équilibre du fait de la procédure numérique employée (voir
Section 2.1.3); la progression et l'arrét du délaminage s’effectuent donc de fagon
stable en concomitance avec le mécanisme de glissement. D’autres simulations du
systeme Cu-W, réalisées en augmentant sa longueur suivant (Ox) et en conservant
la demi-longueur délaminée initiale By = 19 nm, ont conduit a des configurations
semblables montrant que les bords périodiques n’ont ici pas d’influence sur l'arrét

de la propagation.

T T T T T T T
26 L — e 7
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Figure 2.10 — Evolution de la demi-longueur délaminée B extraite au cours de la simulation
Cu-W en fonction de la déformation du film mince ¢;.

Les simulations atomistiques nous ont ainsi permis d’observer : (i) le flambage
d’un film mince d’épaisseur nanométrique initialement pré-délaminé du substrat, (ii)
un mécanisme de glissement dans le plan de l'interface affectant les atomes situés
en pied de ride droite qui passent de la partie adhérente a la partie flambée du film
mince, glissement qui s’explique par le déplacement de dislocations dans le plan de
'interface et qui semble également affecter la forme de la ride droite, (iii) enfin, dans
le cas d'une interface faiblement adhérente, le délaminage du film de son substrat qui
survient de fagon concomitante avec le mécanisme de glissement et qui rend compte
d’une propagation jusqu’a une configuration stable des bords de la ride droite. Le

glissement varie dans ce cas de fagon continue avec la déformation.
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Si le flambage et le délaminage sont généralement décrits a 1’échelle mésoscopique
(voir Sections 1.2 et 1.3), les processus plastiques qui sont observés dans les simula-
tions (glissement, dislocations) doivent en revanche étre décrits a ’échelle atomique.
Dans la suite de ce rapport, nous allons caractériser et relier ces différents aspects

dans le cadre de la mécanique des milieux continus.

2.3 Interprétation dans le formalisme de Foppl et

von Karman

2.3.1 DModele de la ride droite avec glissement

La description mésoscopique du flambage d’une ride droite repose sur le modele
des plaques minces de Foppl et von Karman (FvK) qui a été rappelé dans la Section
1.2. Nous reprenons ici ce modele en tenant compte du mécanisme de glissement
observé en pied de structure. Nous considérons pour cela un film d’épaisseur h
délaminé sur une longueur 2B suivant (Ox) comme il est schématisé sur la figure
(2.11).

@) (2 (b) 02
L A TN
P B +B B 4B (Sg
--------------------------------------------------------------------------------------- «'l . N
hI Film (Oy) (0x) éb (©y) Cé %(OX)
L L
Substrat L, /r-B 2B />-B

Figure 2.11 — Schéma du systéme film-substrat (a) en configuration plane et (b) en configu-
ration flambée lorsque le mécanisme de glissement est pris en compte.

Les équations qui contrélent 1’équilibre mécanique du systéme sont les équations
de FvK (1.20) et (1.21) :

0w (z) , 0%w(z)
9l +a 9 0, (2.4)
ou(z) 1 [(ow(x)\> oh? B
S o +2< Oz TR 0 (25)
ou
—12e,,
o = R (2.6)

avec e, la déformation suivant (Ox) dans le plan médian du film mince, négative
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en compression et constante suivant x. La déformation interne isotrope dans I'état
initial plan est ¢;. Les déplacements suivant (Ox) et (Oz) d’un point du film situé
dans le plan médian sont nommés u et w respectivement. La solution générale de
I'équation (2.4) est donnée par w(z) = ¢; sin [ax] + 3 cos [ax] + c3x + ¢4 ou les con-
stantes ¢; sont déterminées a partir des conditions aux limites du systeme. C’est a ce
stade qu’il est possible de rendre compte du glissement observé dans les simulations.

Il suffit pour cela de considérer les conditions aux limites suivantes :

ug(£B) = FA, 2.7)
0
wy(eB) = 2@ =0, (2.8)
v |,_yp
A p—A
ou A = % est une valeur positive qui rend compte du glissement des

atomes du film situés en pointe de fissure dans le plan médian (voir figure (2.11)).

La procédure de résolution des équations de FvK est identique a celle qui est
présentée dans la Section 1.2 lors de la description de la ride droite encastrée aussi
appelée colonne d’Euler. Elle ne sera donc pas reprise ici. Lorsque la ride droite n’est
plus encastrée et que 'on considere le mécanisme de glissement, les équations (2.4)
a (2.8) conduisent alors aux solutions :

wy(z) = 529 (1 + cos

=)

702 [27x A
ug(x) = 322 si {B } -5 (2.10)
4B A
69 = 7 gc—gi‘i‘g, (211)

avec, comme dans le cas de la colonne d’Euler, la déformation critique de flambage :

72 (h\?

Lorsqu’il n’y a pas de glissement (A = 0), les expressions (2.9) a (2.11) se réduisent

aux solutions classiques :

we(z) = ;<1+cos % ) (2.13)
62 | 27z
ue(r) = 355 S0 [B}’ (2.14)
4B
0 = —\/Ec— & (2.15)
m
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Quantitativement, ces expressions sont valides tant que h/B < 1 et que les fleches
Jd, ou 0, restent approximativement inférieures a B/3, en accord avec les hypotheses
du modele de FvK lui-méme [26]. Les profils des rides donnés par les solutions
wy(z — ug(x)) (avec glissement) et we(x — u.(x)) (sans glissement - Euler) ont été
comparés sur la figure (2.12) en prenant B = 19 nm, ¢, = -2 %, ¢; = -4 % et
A = 3 nm dans les équations (2.9) a (2.15). Il est ainsi clairement démontré que le
mécanisme de glissement (A > 0) a pour effet d’accroitre la déflexion maximale du

film mince.

“-—
r avec glissement
12 | - - - -sans glissement - Euler b

X (nm)

Figure 2.12 — Comparaison des profils d’une ride droite avec et sans glissement donnés par
wy(x — ug(x)) et we(x — ue(x)) respectivement.

L’énergie élastique de la ride droite est donnée par 1’équation (1.11) qui s’écrit

ici :

~ 5B 2
E; L 2
U, = f2 y//[sc—zawg(x)] dzdz. (2.16)
B

Ox?
—h —
2
Cette énergie peut étre calculée explicitement a ’aide des solutions analytiques (2.9)
a (2.12). Soit Uy 'énergie potentielle d'une plaque mince non flambée de déformation

e; dont les dimensions sont h x 2B x L, définie par :
Uo = hBLyEfE?, (217)

il vient que I’énergie de la ride droite en présence de glissement peut finalement
s’écrire :

U, = Uy — hBL,E; (¢; — €.)° — 2hAL,Ee.. (2.18)
Cette expression n’est bien siir valable que pour ¢; < e,.. Lorsque A = 0, I’énergie de
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la ride droite revient a celle déja établie dans le formalisme classique de la colonne
d’Euler décrite dans la Section 1.2. Lorsque A > 0, I’énergie du film flambé apparait
plus élevée que dans la situation classique ou A = 0. Il semble donc que cette situa-
tion soit énergétiquement moins favorable. Nous verrons alors qu’il faudra considérer
la variation d’énergie dans la partie encore adhérente du film mince pour expliquer
qu’une telle situation puisse se produire. Cet aspect sera abordé lors de I'étude du
délaminage du film de son substrat. Vérifions pour I'instant que le mécanisme de
glissement observé dans les simulations a bien pour effet d’accroitre la déflexion

maximale du film mince.

2.3.2 Déflexion maximale

Sur la figure (2.13), la valeur de la fleche § extraite des simulations Mo-W et
Cu-W a été reportée en fonction de €; et comparée a la fleche théorique d, qui tient
compte de la longueur délaminée B et du glissement A extraits des simulations
(voir équation (2.11)). Nous avons également reporté sur cette figure I’évolution de
la fleche théorique J, ne tenant pas compte du glissement (voir équation (2.15)) ainsi
que les déformations critiques de flambage d’Euler (voir équation (2.12)) égales a
e. = -2,23 % pour le systeme Mo-W et e, = -1,96 % pour le systeme Cu-W. Ces
déformations correspondent bien au moment ot la déflexion devient non nulle, ¢’est-
a-dire au moment ou le flambage survient dans les simulations atomistiques. Comme
le prévoit le modele de FvK, le phénomene de glissement ne modifie donc pas la
déformation critique de flambage d’Euler et reste bien valide a ’échelle de nos simu-
lations atomistiques. De plus, la fleche théorique d4, qui tient compte du mécanisme
de glissement, décrit de maniere satisfaisante celle extraite des simulations. En par-
ticulier, les « sauts » Sy et Sy observés dans le systeme Mo-W sont quantitativement
bien expliqués a leurs positions respectives et le glissement continu identifié dans le
systeme Cu-W provoque de la méme facon une augmentation de la déflexion maxi-
male alors que le délaminage n’est pas encore observé. Cela démontre que le passage
de dislocations dans l'interface film-substrat est bien a l'origine de la modification
de la forme de la ride au cours du flambage. L’écart restant peut s’expliquer par les
hypotheéses du modele de FvK lui-méme (voir Section 2.3.1) qui impliquent notam-
ment h/B < 1 et 6 < B/3 [26]. Les calculs dans notre cas conduisent a des valeurs
qui se rapprochent de ces limites.

Nous avons donc montré a partir du modele de FvK que les processus d’émission
ou d’expulsion de dislocations en pied de ride droite pouvaient étre pris en compte
dans une description élastique continue a partir de la grandeur moyenne décrivant le

glissement du film mince A. Nous avons ainsi identifié un premier couplage entre un
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(a) Mo-W
7 T T T T T

-0,02

€
10
ok 4
gl 4
7} §
6L 4
8 (nm) 5- i
4l i
3 4
o[ 4
1L 4
—%06 . o - . -0,01

Figure 2.13 — Comparaison entre la fleche extraite des simulations § (noir) et celle issue du
modele de FvK avec glissement d, (rouge) et sans glissement é. (pointillés), pour chaque systéme
(a) Mo-W et (b) Cu-W.

mécanisme plastique survenant dans l'interface a I’échelle atomique et la morphologie
d’une ride droite qui reste décrite a 1’échelle mésoscopique. Dans le systeme Cu-
W faiblement adhérent, le glissement varie de fagon continue avec la déformation
du film mince et est mesuré des la survenue du flambage. Dans le systeme Mo-
W en revanche, le mécanisme de glissement a lieu de facon discontinue corrélé a
I'introduction soudaine de dislocations dans la partie adhérente du bicristal. Il existe
dans ce cas une déformation critique a partir de laquelle le glissement survient, plus
importante que la déformation critique d’Euler, qui reste un parametre non exprimé
dans le modele continu de FvK.

La déformation critique de glissement € est par définition la déformation a partir
de laquelle une premiere dislocation est introduite ou expulsée a la base de la ride

droite. Déterminer théoriquement une telle valeur passe donc par 1’étude du com-
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2.4 — Nucléation d’une dislocation a la base d’une ride droite

portement d’une dislocation dans I'interface film-substrat. Vraisemblablement, cette
déformation dépend aussi bien de la géométrie de la ride droite que des caractéris-
tiques physiques de l'interface : cristallographie, préexistence ou non de dislocations
d’épitaxie, barriéres d’énergie, etc. A notre connaissance, mener une étude théorique
qui tienne compte de tous ces aspects n’est pas accessible, en particulier lorsqu’un
réseau de dislocations d’épitaxie est préexistant comme c’est le cas dans le systéme
Cu-W. Pour cette raison, nous avons choisi de caractériser théoriquement &; dans le
cas simple d’une interface cohérente qui correspond au systéeme Mo-W. Nous con-
sidérerons alors, comme le suggerent les résultats de la simulation Cu-W, que cette
déformation est nulle lorsque les valeurs d’énergie d’adhésion et de « résistance au
glissement rigide » sont faibles. Dans le cas contraire, nous supposerons que les ré-
sultats qui seront obtenus a partir de ’étude du systeme cohérent Mo-W pourront
étre qualitativement généralisés a d’autres interfaces non cohérentes. Cette étude est
exposée dans la Section suivante. Nous reviendrons sur le systeme Cu-W faiblement

adhérent et le processus de délaminage ensuite.

2.4 Nucléation d’une dislocation a la base d’une

ride droite

Nous cherchons ici a établir de fagon analytique la variation d’énergie associée
a l'introduction, dans l'interface cohérente du systeme Mo-W, d’une dislocation
coin (d) de vecteur de Burgers b telle que b = 0,27 nm (voir figure (2.7)). Nous
définirons alors la déformation critique de glissement €] comme la déformation a
partir de laquelle nucléer la dislocation devient énergétiquement favorable. Pour ce
faire, nous allons nous appuyer sur la théorie élastique des dislocations qui repose sur
le formalisme de 1’élasticité linéaire [92, 93]. Nous avons pour cette raison considéré
le matériau multicouche décrit sur la figure (2.14) qui présente la partie adhérente
gauche du film mince d’épaisseur h comme étant pris en sandwich entre deux matéri-
aux substrat infinis suivant (Oz) [94]. Une dislocation coin (d) est ensuite introduite
dans I'interface. L’origine du repere est alors placée au niveau de la pointe de fissure
gauche, de sorte que la position z < 0 de la dislocation rende compte de sa distance
par rapport a cette pointe, 'interface se situant en z = 0.

Comme le montre la figure (2.14), notre description implique deux approxima-
tions : la surface libre supérieure du film mince en z = h est décrite comme une autre
interface, la partie droite de la structure en x > 0 étant négligée. Il existe plusieurs
études dans lesquelles les effets de la surface libre supérieure (vue ici comme une

autre interface) sont pris en compte [95, 96]. Nous avons cependant jugé pour des
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iy
Substrat ~
be
~
—
Interface e —— Champ de contrainte génér¢
h Film ‘; par la ride droite -
— —
Interface . (d) = - L@ =
b it
Substrat
Surface

Figure 2.14 — Schéma simplifié¢ de la partie adhérente gauche du systeme Mo-W. Une dislo-
cation de vecteur de Burgers —bu;, est introduite dans le plan de 'interface a x < 0 de la surface
verticale.

raisons de simplicité, qu’il n’était pas nécessaire de considérer ces effets dans notre
approche analytique pour déterminer la déformation critique de glissement €. Le
modele nous permettra donc simplement de caractériser quantitativement e} ainsi
que les positions d’équilibre de la dislocation nucléée dans I’environnement proche
de la pointe de fissure en x > —h. En revanche, il ne nous permettra pas de décrire
les positions de la dislocation autrement que qualitativement lorsque x < —h et que

les effets de la surface libre supérieure du film mince deviennent prépondérants.

2.4.1 Variation d’énergie

La variation d’énergie recherchée correspond au travail par unité de longueur
AW (z) qui doit étre fourni pour que la dislocation aille de la pointe de fissure en
x = 0 a une position quelconque z < 0. Ce travail est défini dans le cadre de la
théorie élastique des dislocations et se calcule en intégrant, sur le parcours de la
dislocation, la force par unité de longueur Fy; agissant dans son plan de glissement
(0.9, [93] :

Fg = ((b-0) AE) - (2.19)

Dans cette expression, & est le tenseur décrivant le champ de contraintes dans lequel
se trouve la dislocation. Cette derniere a pour ligne de glissement 5 = —u, et
comme vecteur de Burgers b = —bu;, dans le repére de la figure (2.14) ; la convention
veut en effet que le produit vectoriel 5 Ab pointe dans la direction du cristal qui
présente un plan atomique vertical supplémentaire, c’est-a-dire ici vers le substrat

de tungstene suivant —u; [93]. La force agissant sur la dislocation se réduit alors
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2.4 — Nucléation d’une dislocation a la base d’une ride droite

simplement a Fy; = —bo,,(z,0) o 0,,(x,0) est la composante de cisaillement du
champ de contrainte exprimée dans le plan de I'interface en z = 0 qui rend compte
de l'environnement dans lequel la dislocation évolue (voir figure (2.14)). Il faut alors
tenir compte des composantes de contrainte générées par la ride droite (097¢) 2, par
les interfaces cohérentes en z = 0 et z = h (o) et par la surface libre verticale en

x =0 (™) qui conduisent & I'expression du travail :
AW (z) = b/agrd 2'0) + o (2',0) + o7 (2',0)] da'. (2.20)

Il nous faut donc déterminer ces différentes composantes 097, 0% et o™ en z = 0.

Champ de contrainte généré par la ride droite

Pour déterminer le champ de contrainte généré par la ride droite dans la partie
adhérente, il sera supposé que ses effets peuvent étre décrits par une distribution de
lignes de force sur la surface verticale en = = 0. Nous nous sommes appuyés pour
cela sur le champ de déformation de la ride droite €7¢(x,2) donné par I'équation
(1.9) exprimé dans le repere de la figure (2.14). En sollicitation uniaxiale, celui-ci
est directement proportionnel au champ de contrainte via le module élastique E ¢ de
sorte que 07%(z,2) = Esetd(x,2). En @ = 0, la ride rejoint la partie adhérente du film

"’d =¢;. La

mince de déformation supposée constante sur 1’épaisseur et donnée par %
contrainte dans cette partie s’écrit donc o2¢ Efe“d En cet endroit, la résultante
vaut alors ofV5(0,2) = 074(0,2) — 0%¢ qui s’écrit dans le repeére de la figure (2.14)

sous la forme explicite :

- h 5>
FuvK _
0 (0,2) = E [50 —&+ (2 - z) 25732] : (2.21)

Si une unique ligne de force P = Pu, est appliquée au point de coordonnées (0,0),
alors le champ de contrainte dans le demi cristal x < 0 s’écrit en coordonnées

cartésiennes [82] :

o°P b

ob(ez) = — T (2.22)
T )
2P g2

oP(rz) = — 5 (2.23)

T (224 22)%

2. La notation grd correspond a ’expression « généré par la ride droite ». Cette notation permet
de distinguer le champ de contrainte (ou de déformation) di a la ride dans la partie adhérente du
bicristal, au champ présent au sein de la ride droite elle méme dont la nomenclature reste rd.
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2P  zx?

T (224 22)%

P

o, (x,2) = (2.24)

ol P agit comme une force par unité de longueur (N.m™'). Une densité de force

_ ~FuvK

f est alors introduite de sorte que f(z) = 0.7 (0,2)/P. Le tenseur des contraintes

97 générées par la ride droite dans la partie adhérente du systéme s’écrit donc :

é.gTd _ ( O'g;d(l‘72) O'g?%l‘,z) ) 7 (225)

ofil(xz) o%(w,2)

\ d , N . . .
ou les composantes aigjr (x,2) sont calculées & partir du produit de convolution des

expressions (2.22) a (2.24) avec f(z), pris entre z =0et z = h :
ij ij

o7 (x,2) = /f(z/) x ol(x,2 — 2)d2. (2.26)

Nous obtenons apres calculs :

E _

O:%;d(xaz) = =1 (ggrd +Ec— 51’) <arCtan [ Z] + arctan E )
™ T T
Ef x(h — Z) Tz
T (5grd + ec 51) (1}2 n (h — 2)2 + 22 1 2

(
(arctan [h - Z] + arctan [;D , (2.27)

E h —
o) = 2 eyt e ) (aretan [P+ arctan 2]
x(h—z) Tz
z

)2 T2 + 22

+?f (Egra + €c — €i)

e
. lfrf . (th) (amtan lh - z] + arctan [;D
( —

E; 2 2?4 (h—z)?
+w%m(h)m[ﬂ+zz’ (2.28)
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et

E 7’ v’
rd _ /
ng ([E,Z) - _? (Eg’l’d +éc— Ei) <x2 + (h _ Z)2 - xr2 + Z2>

+Ef 21’2
7 T\ 22 4 (h— 2)?

E 2 —h
+ L epa (:c) (arctan [Z ] — arctan [ZD : (2.29)
s h x x

ou le parametre sans dimension €4,.q rend compte de la géométrie de la ride droite

en présence du glissement :

h?§ h A
T e —e+ = (2.30)

ford = B2 T B B

Les champs de contraintes affd(x,z) données par les équations (2.27) a (2.29)
ont été représentés sur la figure (2.15) dans le demi-cristal z < 0 défini sur la figure
(2.14). Pour cela, nous avons utilisé les parametres de la simulation du systéeme Mo-
W au moment ot la premiere dislocation (d) est observée (voir Section 2.2.1) : g; =
-4.28 %, e. =-2,23%,A =0,2nm, h =3,1nmet B = 19 nm. Le module élastique
E ¢ a été déterminé numériquement a partir d'un essai de déformation modele du
film Mo dans la direction (Ox) de type < 111 >. La valeur obtenue vaut E; =
349 GPa.

La figure (2.15.a) montre qu’en pied de ride droite, le film mince est comprimé
suivant (Oz) dans son demi-espace supérieur (z € [h/2,h]) alors qu'il est en tension
dans son demi-espace inférieur (z € [0,h/2]). Cette représentation témoigne égale-
ment de la présence du plan neutre de déformation constante dans le plan médian
du film mince en accord avec le modele de FvK. La figure (2.15.b) révele qu’en pied
de structure, le demi-espace supérieur du film mince est comprimé suivant (Oz)
alors qu’il est en traction dans le demi-espace inférieur. Dans le plan de l'interface
en z = 0, cette contrainte de traction donne lieu a un écartement des plans atom-
iques de l'interface qui peut d’ailleurs étre observé sur la figure (2.6). Plus loin dans
I'interface en z = 0, nous rencontrons de nouveau une zone en compression suiv-
ant (Oz) qui témoigne de la flexion du film mince en pied de structure. La figure
(2.15.c) montre quant a elle que le cisaillement est négatif sur une grande partie
de I’épaisseur du film mince en pied de ride droite excepté au niveau des interfaces
située en z = 0 et z = h ou le cisaillement est d’abord positif en x = 0 puis devient
négatif & mesure que nous nous éloignons de la surface verticale. Cette situation est

intéressante car elle révele un changement de signe de la contrainte de cisaillement
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dans le plan de l'interface en z = 0 ou se situe la dislocation (d).

(b) ¢

Figure 2.15 — Composantes du champ de contrainte généré par la ride droite (a) 097%(z,z),
(b) 097%(z,2) et (c) 097%(z,z) en GPa (voir les valeurs sur les courbes de contour) dans le demi-
cristal exposé sur la figure (2.14) en = < 0 calculés avec e; = -4,28 %, e, =-2,23 %, A = 0,2
nm, h =3,1 nm, B =19 nm et E'f = 349 GPa.
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La contrainte de cisaillement dans le plan de l'interface en z = 0 s’écrit d’apres
I'équation (2.29) :

P B2 E 22
o2 (20) = L (e—cit ) ()*fgg”’ <x+h>

T x? + h? T
E 2 h
— ?fegrd <hx arctan LJ) ) (2.31)
La dislocation subit ainsi une force Fj = —bo,.(x,0) qui la repousse de la pointe

de fissure lorsqu’elle se trouve a proximité de la ride droite et qui 'attire lorsqu’elle
s’en éloigne. En ne prenant en compte que le champ de contrainte généré par la
ride droite, nous montrons ainsi qu’il existe une position d’équilibre stable pour la
dislocation (d). Pour analyser complétement son comportement, il est cependant

nécessaire de considérer d’autres effets physiques.

Les autres champs de contrainte

La dislocation (d) se trouve également dans le champ de contrainte de 'interface
elle-méme qui résulte du désaccord paramétrique entre le film (Mo) et le substrat
(W). La déformation qui rend compte de cette accommodation est la déformation
dite d’épitaxie ., =0,57 % donnée par ¢, dans le tableau (2.1). La démarche
analytique qui conduit a ce champ est expliquée en détail par J. Grilhé et N. Junqua
[94] dans la situation décrite sur la figure (2.14). Elle ne sera pas rappelée ici. Le
champ de contrainte est alors déterminé en considérant que la différence entre les
modules élastiques du film mince et du substrat peut étre négligée. Cette hypothese
sera admise par la suite étant données les propriétés élastiques proches du Mo et
du W décrites dans le tableau (1.2). La composante de cisaillement de ce champ

exprimé dans l'interface en z = 0 s’écrit alors [94] :

2
o (2,0) = —EJ:‘”’ (ﬁim) . (2.32)

Une dislocation au sein d’un matériau est elle-méme la source d’'un champ de
contrainte qui peut étre décrit dans le cadre de 1’élasticité linéaire. Lorsqu’une dislo-
cation est introduite a proximité d’une surface libre telle que celle qui est représentée
en z = 0 sur la figure (2.14), ce champ doit étre tel que la surface est en équilibre mé-
canique [93]. Pour satisfaire cette condition, il faut alors considérer le champ d’une
dislocation image de vecteur de Burgers opposé (d’) symétrique de (d) par rapport &
la surface verticale comme il est indiqué sur la figure (2.14). En toute rigueur, dans

le cas d’une dislocation coin, le champ image total contient un terme supplémentaire
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qui s’ajoute au champ de contrainte de la dislocation (d’); il est cependant possible
de montrer que ce terme ne travaille pas dans le plan de l'interface. La composante
de cisaillement du champ image s’exprime alors en z = 0 [93] :
: Eyb
o (z,0) = = (2.33)

Smx’

Il peut étre intéressant de remarquer que l'expression de cette contrainte image est
la méme que celle établie par J. R. Rice et R. Thomson a proximité d’une pointe de
fissure dans le cas oli, comme il est considéré ici, la ligne de la dislocation est parallele

au front de fissure et son plan de glissement est confondu avec celui de la fissure [97].

Variation d’énergie normalisée

Le travail par unité de longueur AW (z) de la dislocation peut & présent étre
déterminé en considérant l'expression (2.20). Il faut simplement noter que la de-
scription continue de 'élasticité diverge en des points de singularité comme c’est le
cas ici sur la surface verticale. Pour y remédier, un rayon de coupure zy en deca
duquel I’élasticité n’est plus valide est introduit. Usuellement, ce parametre est pris
de T'ordre du vecteur de Burgers b de la dislocation elle-méme [93, 98]. Le travail

AW (z) s’écrit alors :

T

AW (@) = b [ 024" 0) + 02 (2'.0) + 01 (2' 0)] da. (2.34)
)
Celui-ci peut s’exprimer sous la forme réduite AW (z) = #AW (Z) qui donne
finalement :
~ btz Eo— & — Eop + U2,y 1
AW (z) = bt Egrd — ( i ! d) arctan {_}
b b b
cT Ci T Ce z? T 1 v
G &TZ_)p T gra) arctan -t gln ( % ), (2.35)

avec la position réduite Z = z/h et le vecteur de Burgers réduit b = b/h.

Dans la simulation Mo-W, le glissement A mesuré dans le plan médian du film
mince est corrélé au déplacement élémentaire de la dislocation qui, lui, est mesuré
dans le plan de linterface et vaut le vecteur de Burgers b = 0,27 nm (voir figure
(2.6)). Pour cette raison de géométrie, nous prendrons par la suite A ~ b/2. 11 est
alors possible de montrer que l'expression du travail réduit donné par 1’équation
(2.35) ne dépend simplement que de 4 parametres qui sont la déformation d’épitaxie
gep = 0,57 %, la longueur délaminée réduite B = B/h =6,12 (avec B = 19,0 nm
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et h = 3,10 nm), le vecteur de Burgers réduit b = b/h = 0,087 (avec b = 0,27

nm) et la déformation du film mince ;.

—— 11— 0,10
* -0708
-0,06
-0,04
".'.0,02 AW (X)
uo,oo
--0,02

AW Xt - 1-0,04

Figure 2.16 — Variation du travail réduit AW (Z) en fonction de z, avec g., = 0,57 %, b =
0,087 et B = 6,12 pour plusieurs valeurs de déformation &;.

Le travail réduit AW (Z) a été tracé en fonction de z sur la figure (2.16) en util-
isant les parametres de la simulation Mo-W calculés ci-dessus, et ce pour différentes
valeurs de déformation e;. Il existe ainsi une valeur critique €} définie par AW (Z.,) =
0 a partir de laquelle une position d’équilibre énergétiquement favorable est obtenue
en T = T, Cette courbe présente également une barriére d’énergie qui doit étre
franchie pour permettre la nucléation de la dislocation. Cependant, comme il peut
étre observé sur la figure (2.15.b), la structure flambée donne lieu a un effet de
traction verticale qui écarte les plans Mo et W de l'interface situés en pied de ride
droite. Cet effet non linéaire n’est pas considéré dans le calcul de la variation d’én-
ergie. Or d’autres travaux ont montré que la traction a pour conséquence de faciliter
tres significativement le cisaillement et donc la nucléation d’une dislocation dans un
tel environnement [99, 100]. 11 est possible a partir des simulations atomistiques de
quantifier cet effet et de 'introduire dans le modele continu; nous avons cependant
souhaité conserver dans cette partie une approche purement analytique en sup-
posant, d’apres ce qui vient d’étre dit, que la barriere d’énergie peut étre négligée.
Nous considérerons donc que la dislocation (d) est nucléée a €f dés qu'une position
d’équilibre énergétiquement favorable est trouvée.

Nous allons par la suite étudier I'évolution du travail réduit AW (Z) en fonc-
tion de la déformation ¢; afin de caractériser la déformation critique de glissement
el a partir de laquelle la dislocation est introduite. Les parametres pertinents qui
vont contrdler le processus sont I’épaisseur du film via la grandeur b = b/h et sa

déformation ¢;.
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

2.4.2 Deéformation critique de glissement

Afin de rendre compte de l'influence de b = b/h et g;, trois autres simulations
du systéeme Mo-W ont été réalisées en maintenant fixes les grandeurs e, = 0,57 %
et B = B/h = 6,12. Pour cela, différentes épaisseurs de film ont été considérées :
h = 40; 6,3 et 12,6 nm dans des bicristaux de longueur L, = 98,7; 153,5 et
307,0 nm délaminés sur 2B = 49; 77 et 154 nm respectivement. Les résultats de
ces simulations sont qualitativement identiques a ceux du systeme Mo-W décrit
dans la Section 2.2.1; le cloquage est observé a partir de la déformation critique
gc = -2,23 % (voir équation (2.12)), et une dislocation coin (d) est introduite dans
la partie adhérente a partir d'une certaine déformation critique € pour occuper
ensuite des positions d’équilibre z., (exprimées sous la forme réduite Z., = x¢y/h).
Ces derniéres grandeurs ont été reportées sur la figure (2.17) en fonction de ;. Nous
remarquons, en revanche, qu’elles different quantitativement d’un systéme a 'autre
ob = b/h = 0,087; 0,068; 0,044 et 0,022. Une incertitude constante de 40,25
nm a été prise en compte sur les positions qui tient compte de I'imprécision sur la
localisation exacte de la pointe de fissure et celle des dislocations elles-mémes du
fait du léger étalement de leur coeur (voir figure (2.7)). Sur cette figure (2.17), nous
avons également reporté les positions d’équilibre réduites z., et les déformations
critiques ¢} prédites par le modele analytique et correspondant a AW (ZTeq) = 0.
Ces grandeurs ont également été tracées en fonction de ¢; dans les différents cas
b = b/h =0,087; 0,068; 0,044 et 0,022.

T T T -0,2
model N Lo
- —e— simulations [ ! I | 8(: 4-0,4
V 1 | 1 ]
T T T s
0 Pl N
b=0,087 [ T ' ' [
[ LS ! 1 = ! !
5=0,068 ' ' b=0,022 v 1-1,0
F 1 ! Lo [ X
5=0,044 it : : 2
) F | 1 | [
[ 1 | 1 1
40,068 :| ! ' i
bo00s7 |1 ' | b l1e
=0, | | | | [ ,
50,022 Y | | |
e L
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-0,06 -0,05 -0,04 -0,03 -0,02

€.

1

Figure 2.17 — Positions d’équilibre réduites Z., et déformations critiques de glissement &}
données par le modele et extraites des simulations en fonction de ¢;, avec e, = 0,57 % and
B =6,12.
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Les positions d’équilibre données par le modele analytique se révelent assez dif-
férentes de celles obtenues dans les simulations. Ces différences résultent probable-
ment des approximations du modele qui, rappelons-le, reste performant tant que
x > —h, soit ici tant que ., > —1, du fait de la non prise en compte de la surface
libre horizontale vue ici comme une autre interface. Cela semble étre corroboré par
le fait que, pour une valeur de vecteur de Burgers b donnée, plus 1’épaisseur du film
h augmente (ou b = b/h diminue), moins Ueffet de la surface libre est important, et
plus la valeur des positions d’équilibre extraites des simulations se rapprochent des
valeurs prédites par le modele. Qualitativement, nous obtenons bien une position
d’équilibre a une distance de la pointe de fissure qui est de I'ordre de 1’épaisseur du
film mince, c’est-a-dire 7., ~ 1, comme il est effectivement observé dans les simula-
tions des systemes Mo-W. En outre, le modeéle se révele performant pour décrire les
valeurs de déformations critiques € qui sont en accord avec celles données par les
simulations a + 0,25 % pres (erreur absolue en % sur ¢;).

Nous avons finalement résumé la situation dans un diagramme de stabilité (b, ;)
qui est présenté sur la figure (2.18). Celui-ci montre les différentes configurations
d’équilibre du bicristal prédites par le modele lorsque €., = 0,57 % et B = B/h =
6,12. Les valeurs de déformation critique €} extraites des 4 simulations sont égale-
ment reportées sur cette figure. Trois domaines sont ainsi identifiés. Lorsque la dé-
formation est petite, le film reste dans son état initial plan sans dislocations inter-
faciales. Le flambage survient ensuite pour €} < ¢; < €. alors que la partie encore
adhérente du systéme reste vierge de toute dislocation. Lorsque ¢; < €}, une pre-
miere dislocation est nucléée en pied de ride droite conduisant au mécanisme de
glissement caractérisé précédemment.

Une des conclusions importantes de ce diagramme est que l'introduction de la
dislocation apparait d’autant plus favorable que le film est épais. Nous pouvons
raisonnablement supposer que ce fait peut étre étendu a des systémes présentant
des interfaces non cohérentes. Ainsi, notre travail suggere que le mécanisme de
glissement corrélé a 'introduction ou l'expulsion de dislocations interfaciales joue
vraisemblablement un réle dans des systemes cristallins de taille mésoscopique. Il
apparait de plus qu'une ride droite pourrait étre une source originale de dislocations
d’épitaxie qui permettent d’accommoder les déformations de l'interface film-substrat
[101], et dont l'origine est encore discutée aujourd’hui [102, 103].

Nous venons ici de caractériser la déformation critique a partir de laquelle survient
le mécanisme de glissement par l'introduction soudaine d'une premiere dislocation
dans le cas particulier d’une interface tres adhérente et initialement cohérente. Le

glissement, qui est de 'ordre du vecteur de Burgers A ~ b/2, peut alors étre intégré
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Figure 2.18 — Diagramme de stabilité (b, e;) du systeme, avec €ep = 0,57 % et B = 6,12.
Les points noirs correspondent aux valeurs des déformations critiques €] extraites des quatre
simulations Mo-W.

dans le formalisme de FvK pour décrire la forme de la ride droite comme il a été fait
précédemment. Si le couplage entre le flambage et ce type d’événements plastiques
est a présent bien caractérisé, il reste a expliquer ce qu’il advient dans les situations
ol le délaminage est également observé. Pour traiter cette question, nous allons nous
appuyer sur les résultats de la simulation Cu-W faiblement adhérente détaillés dans
la Section 2.2.2 afin d’étudier les effets du glissement sur le délaminage du film de

son substrat.

2.5 Délaminage film-substrat

2.5.1 Taux de restitution d’énergie

Comme il est rappelé dans la Section 1.3, le délaminage film-substrat est décrit
par le modele de Griffith [24] qui consiste a comparer le taux de restitution d’énergie
de la ride droite (ici avec glissement) & 1’énergie d’adhésion du systéme. L’évolution
phénoménologique de 1'énergie d’adhésion avec la mixité modale ne sera pas con-
sidérée dans notre analyse. Nous reviendrons sur ce point plus loin. Le taux de

restitution d’énergie de la ride droite G, s’écrit alors :

0 (Uy + Uqa)

1

ou U, et Uyq sont respectivement les énergies potentielles de la ride droite et de

la partie encore adhérente du film mince lorsque le glissement est pris en compte.
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2.5 — Délaminage film-substrat

Nous avons vu qu’en pied de cloque, I'interface Cu-W est en configuration cohérente
(voir figure (2.9)). Par conséquent, nous considérerons que I’énergie d’adhésion vaut
Coww = 0,82 J.m™? (voir tableau (2.1)). En accord avec le modele de Griffith,

nous devons avoir G, = I'cy,—w & I'équilibre et observer le délaminage lorsque Gy >

FCufW“

(Oy) (Ox)

Figure 2.19 — Schéma du bicristal de longueur L, suivant (Oz) composé du film monocristallin
d’épaisseur h délaminé sur 2B5. La fleche qui s’écrit §, tient compte des déplacements symétriques
A localisés en x = £B caractérisant le glissement.

En présence de glissement, ’expression de 1’énergie de la ride droite est donnée
par la relation (2.18) sous la forme U, = Uy — hBLyEf (e; — ec)z — QhALyEfac avec
Uy = hBL,E2. La longueur de la partie adhérente du film mince suivant (Ox)
correspond & L, — 2B (voir figure (2.19)). L’énergie élastique U,4 de cette partie

s’écrit alors comme une fonction quadratique de sa déformation uniaxiale £2¢

h
2 Lm—2B

ad ? dadz. (2.37)

ad - :mc

—h
2

Du fait du mécanisme de glissement, 24 rend compte de la déformation initiale de
la partie adhérente du film ¢; < 0 decomprlmee d’'une quantité "% = A/ L, c1z
qui se répartit sur une longueur caractéristique de relaxation L,¢,,. En situation de
faible résistance au glissement, L, se révele plus grande que la distance moyenne
qui sépare d’éventuels obstacles microstructuraux tels que des marches interfaciales,
des joints de grain voire d’autres structures délaminées [104]. Ceux-ci sont supposés
éviter que la relaxation ne s’étende sur une longueur infinie. La grandeur L,
rend alors compte de la distance moyenne qui sépare la ride de ces obstacles. Nous
considérerons ici que Lyeq: = L./2 — B avec L, la taille caractéristique d’un grain
monocristallin qui représente ici la longueur du cristal simulé (voir figure (2.19)). La

déformation dans la partie adhérente s’écrit donc :

rxr

A
ad 7elax

S7



Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

de sorte que finalement :

(2.39)

_ A 2
Uad = h(Lx/Q—B) LyEf (El—f— W) .

Le taux de restitution d’énergie d’une ride droite en présence de glissement

s’exprime alors & partir de 1'expression (2.36) :

— Ec Ee G() A A 2
Co=Go (1 - 5) (HSa) e (B) - <L$/2 - B)

7 (3
avec Gy = hE 22 /2. Nous remarquons que ce terme dépend du glissement A, et que

, (2.40)

si A = 0, alors G, revient a 'expression classique du taux de restitution d’énergie
d’une ride droite donnée dans la Section 1.3 :

G. = Go <1 - ‘Z) (1 + 360) . (2.41)

&

Dans la simulation du systeme Cu-W, le délaminage est observé du fait de la
faible énergie d’adhésion I'cy_w = 0,82 J.m~2. Dans ce cas, nous avons également
montré que la «résistance au glissement rigide » est faible ’ygu_w =0,07 Jm~2 ce
qui justifie par ailleurs que le glissement ait lieu dés que le flambage survient et que
celui-ci varie ensuite de fagcon continue avec la déformation, sans friction. Aussi, nous
ferons 'hypothese que si le glissement et le délaminage sont observés tous les deux,
alors il est vraisemblable que le premier ne se produise qu’en évoluant contintiment
avec la déformation, sans dissiper d’autre énergie que celle que nous avons déja con-
sidérée. Tout ce qui sera présenté par la suite repose sur cette hypothese importante
ou nous corrélons le processus de délaminage au fait que le glissement se produise
sans friction. Nous considérerons donc que la déformation uniaxiale dans la partie
adhérente £2¢ donnée par 'équation (2.38) est égale a la déformation uniaxiale dans
la ride droite. Or il a été montré dans la Section 2.3.1 que cette derniere est pré-
cisément la déformation critique d’Euler . donnée par 1’équation (2.12) si bien que

ei+A/(L,/2 — B) = e.. Nous obtenons alors :
L,
A= (2 - B) (o —c1). (2.42)

Dans ce cas, le glissement varie bien de facon continue avec la déformation du film

mince (les autres grandeurs étant constantes). En substituant cette expression dans

o8



2.5 — Délaminage film-substrat

I'équation (2.40), le taux de restitution d’énergie s’écrit finalement :

Ee e\ Ly
G, = 2G, (5) (1 - ) =, (2.43)

&

2.5.2 Configurations d’équilibre

Afin de caractériser I'influence du glissement sur le processus de délaminage,
nous avons comparé, en fonction de la demi-longueur délaminée B, ’évolution du
rapport G /T'cy_w (voir équation (2.41)) qui décrit la situation purement élastique
sans glissement avec I’évolution du rapport Gy/T'c,,—w (voir équation (2.43)) qui
décrit la situation ot le glissement est pris en compte. Nous avons pour cela considéré
plusieurs déformations ¢; et les parametres de la simulation du systeme Cu-W ou
h=29nm, By =19,0 nm, L, = 76 nm et L'y, = 0,82 J.m 2. Le module élastique
E; = 190,6 GPa a quant a lui été déterminé lors d’un essai de déformation modele

du film mince suivant 'axe (Ox) de type < 110 > ..

1,5 T T T T T T T T T

B (nm)

Figure 2.20 — Evolution du rapport G. /Tcu—w en fonction de B pour différentes valeurs de
déformations €; en compression croissante. Les courbes sont obtenues a partir des données de la
simulation du systéme Cu-W : A = 2,9 nm, By = 19,0 nm, ',y = 0,82 J.m~2 et Ey =190,6
GPa.

Considérons pour commencer la situation élastique sans glissement décrite sur
la figure (2.20). A ¢; = &, la partie délaminée du film passe de I'état plan a I'état
flambé. A B = B, constant, le taux de restitution GG, s’accroit ensuite a mesure que
la déformation e; diminue, et cela sans que le délaminage ne survienne. Celui-ci est
observé au critere de Griffith & G/T'c,—w = 1 quand la déformation vaut e; = &*
pour B = By. La zone délaminée B s’accroit alors a déformation constante £} comme

le décrit la courbe G.(e})/T'cu—w qui augmente tout d’abord avant d’atteindre son
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Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

maximum, puis décroit en tendant finalement vers la valeur Go/I'c,_w lorsque
B — +00. Le délaminage s’arréte alors en B = B$ quand le rapport Ge(e})/Tou-w
est de nouveau égal a 1. Il est ensuite possible de décrire des demi-longueurs délam-
inées croissantes a mesure que la compression croit. Nous voyons cependant sur cet
exemple que cette longueur peut diverger rapidement avec la déformation. Il est
possible de montrer en particulier, comme il a déja été fait dans la Section 1.3, que
lorsque Gy > T'cyu_w, cela conduit a une configuration instable dans laquelle les
bords de la ride se propagent infiniment. Il faut alors tenir compte de 'influence de
la mixité modale sur I’énergie d’adhésion pour justifier que les structures observées
expérimentalement soient stables [206].

Qualitativement, ce modele peut permettre de décrire les résultats de nos simula-
tions. Quantitativement en revanche, la valeur de déformation critique de délaminage
trouvée est d’environ £ =-4,75 % ce qui est plus élevée que la valeur extraite de la
simulation qui vaut €5 =-3,78 %. De plus, le modele élastique décrit une expansion
de la zone délaminée bien plus importante que celle qui est observée dans la simu-
lation au moment ou le délaminage survient ; environ 10 nm ici contre a peine 1 nm
dans la simulation. Voyons a présent ce qu’il en est lorsque le glissement est pris en

compte.

B (nm)

Figure 2.21 — Evolution du rapport G./I'c,_w en fonction de B pour différentes valeurs de
déformations €; en compression croissante. Les courbes sont obtenues a partir des données de la
simulation du systéme Cu-W : h = 2,9 nm, By = 19,0 nm, L, = 76 nm, I'cy_w = 0,82 J.m 2
et £ = 190,6 GPa.

En tenant compte du glissement, nous obtenons la situation décrite sur la figure
(2.21). Celle-ci reprend 'analyse qui a été faite précédemment en montrant I’évo-
lution, pour différentes valeurs de déformations ¢;, du rapport G,/I'c,,—w en fonc-

tion de B calculé a partir des données du systeme Cu-W. Comme précédemment,
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2.5 — Délaminage film-substrat

Gy/Tcu—w croit tant que la ride se forme lorsque ¢; < e, et I'extension de la zone
délaminée survient des que G,/I'c,—w = 1 pour ¢; = €} en B = By. Analytiquement,

I'expression (2.43) donne d’ailleurs :

BT cu-w
Eh=€c+ ———. 2.44
¢ hL,Eye, (2.44)
Le calcul conduit alors & la valeur € = -3,84 % qui se trouve étre en treés bon

accord avec la valeur extraite de la simulation ¢} =-3,78 %. Sur la figure (2.21),
l'intersection entre la courbe Gy(£}) /T'c—w et la valeur 1 ne se produit qu’apres son
point d’inflexion. Dans ce cas, le délaminage ne se manifeste pas par une ouverture
brusque ou By passe soudainement a B?, la zone pré-délaminée s’accroit simplement
ensuite de fagcon continue a mesure que la compression augmente. En considérant
des longueurs de systeme L, plus grandes dans d’autres simulations, nous avons
pu vérifier que lorsque 'égalité Gy(c})/T'cu—w = 1 était satisfaite avant le point
d’inflexion, cela conduisait bien a une expansion soudaine de la zone délaminée pour
une déformation constante ). Nous avons de méme pu observer que l'extension de
la ride jusqu’a une longueur B? était d’autant plus importante que L, était grand du
fait d’une quantité d’énergie plus importante a libérer. Dans tous les cas, I’évolution
générale de G, /T'c,—w en fonction de B tend toujours vers zéro comme le montre la
figure (2.21). En présence de glissement et contrairement au cas purement élastique,
il semble donc exclu que la propagation des bords de la ride droite soit instable.
Des configurations d’équilibre pour lesquelles ’extension de la zone délaminée croit
continiment sont alors trouvées quelque soient les valeurs que prend par la suite la
déformation g;. Il n’est ainsi pas nécessaire d’introduire une dépendance de 1’énergie
d’adhésion avec la mixité modale lorsqu’un mécanisme de glissement est attendu et
qu’il s’effectue sans friction.

Pour vérifier que le délaminage est bien décrit par ce modele, nous avons tracé
sur la figure (2.22) I’évolution du rapport Gy /I'c,—w en fonction de B calculé cette
fois avec les grandeurs directement extraites des simulations. Nous confirmons alors
que les configurations de la ride droite observées dans la simulation sont bien a
I'équilibre (G,/T'cy—w =~ 1) et donc en accord avec le modele de Griffith qui tient
compte du mécanisme de glissement. Nous remarquons en revanche que le délami-
nage ne s’effectue pas de fagcon continue comme le prévoit le modele mais par a-coups
qui maintiennent cependant le rapport G,/I'c,,—w autour de la valeur 1. Cet effet
peut étre attribué & un mécanisme dit de « piégeage de réseau » (ou « lattice trap-

ping ») qui est dii & la nature atomique discréte de linterface Cu-W [105, 106].
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Figure 2.22 — Evolution du rapport Gg4/T cu—w en fonction de B calculé & partir des grandeurs
directement extraites de la simulation. L’intervalle en gris correspondrait a l'amplitude sur
laquelle Iénergie d’adhésion est modulée du fait du mécanisme de piégeage de réseau (PR);
phénomene qui expliquerait la nature discontinue du délaminage.

A cette échelle en effet, au cours du délaminage, les ruptures séquentielles des li-
aisons atomiques constituant I'interface vont mettre en jeu des termes énergétiques
supplémentaires qui ne sont pas pris en compte dans le modele continu de Griffith.
L’énergie d’adhésion est alors modulée, via ces termes d’énergie, sur un intervalle
qui reste cependant peu étendu (voir zone grise sur la figure (2.22)). Le délami-
nage peut donc s’opérer pour une valeur qui est légerement supérieure a la valeur
thermodynamique I'c,_w, expliquant ainsi que le phénomene apparaisse discontinu.

Les résultats de la simulation Cu-W ont finalement été repris et comparés aux
prévisions théoriques exposées précédemment. La longueur B se retrouve ainsi a
partir du modele de Griffith qui tient compte du glissement ou G,(B) = I'oyw
d’apres lexpression (2.43). La figure (2.23.¢) montre que la valeur théorique prédite
par ce modele reproduit correctement le résultat issu de la simulation. En tenant
compte de cette évolution théorique de B, nous pouvons ensuite déterminer le glisse-
ment théorique a partir de 'expression A = (L, /2 — B)(e. — ¢;) qui est donnée par
I'équation (2.42). La figure (2.23.b) montre que la aussi, la valeur prédite par le
modele correspond a la valeur de la grandeur directement extraite de la simulation.
Finalement, sur la figure (2.23.a), la fleche 0 extraite de la simulation est comparée
a l'expression J, = (43/7r)\/5C —&;+ A/B donnée par I’équation (2.11) qui tient

compte de I'évolution du glissement A théorique et de la longueur délaminée B
théorique.
Nous confirmons ainsi dans cette partie que ’évolution de la fleche extraite de la

simulation Cu-W dépend du mécanisme de glissement localisé en pied de ride droite
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Figure 2.23 — (a) Déflexion maximale § de la ride droite, (b) déplacement moyen A et (c¢) demi-
longueur délaminée B du systeme Cu-W en fonction de la déformation g;. Les courbes théoriques
de ces grandeurs tirées des équations (2.11), (2.42) et (2.43) ont également été représentées (en
rouge). Les parameétres utilisés sont o = 2,9 nm, By = 19,0 nm, L, = 76 nm, T'cy—w =
0,82 Jm~2 et E; = 190,6 GPa

et peut étre décrit dans le formalisme mésoscopique de FvK de maniere satisfaisante.
En outre, la déformation critique de flambage donnée par I’équation (2.12) conduit
de.=(—m?/12)(h/B)* =-1,96 % (avec B = (1 + €,) By) qui est en trés bon accord
avec le résultat de la simulation (voir figure (2.23.a)). Pour décrire ce flambage, il faut
alors tenir compte de ’évolution du glissement A et de la demi-longueur délaminée
B en fonction de la déformation g;. Or, nous venons de démontrer que lorsque
le glissement s’effectue sans friction, ces deux grandeurs peuvent étre retrouvées
théoriquement a partir des caractéristiques géométriques et physiques du systeme.
Le glissement est alors bien décrit par l'expression A = (L,/2 — B)(e. — &;) tout

comme la demi-longueur délaminée B peut étre retrouvée a partir d'une analyse
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de Griffith (voir figures (2.23.b) et (2.23.c)), le « piégeage de réseau » expliquant
les discontinuités observées dans la simulation. Nous retrouvons notamment par la
simulation la déformation critique donnée par I’équation (2.44) & partir de laquelle
le délaminage survient, £ = ¢, + (BOFCU_W)/(thEfgc) = -3,84 %. Dans ce cas,
le couplage entre le flambage et le délaminage, qui peuvent étre décrits dans un
formalisme continu (FvK, Griffith), et les processus survenant a 1’échelle atomique

(glissement, dislocations) est globalement caractérisé.

2.5.3 Discussion

Avant de clore ce chapitre, nous nous proposons de discuter de maniere générale
du lien qui peut étre fait entre le mécanisme de glissement et la mixité modale car-
actérisée par ’angle 1. Nous considérons ici le cas d'une ride droite ou le glissement
s’effectue sans friction et ou l'extension et I'arrét du délaminage sont conditionnés
par des obstacles microstructuraux tels que des joints de grain, des marches voire
d’autres rides droites, qui permettent de fixer la longueur L,. L’énergie d’adhésion
du systeme est ici notée I'.

Comme il est rappelé dans la Section 1.3, @ rend compte de la proportion de
mode II (cisaillement) par rapport au mode I (traction) lors de l'ouverture d’une
fissure sollicitée mécaniquement. Or il est montré expérimentalement que 1’énergie
d’adhésion apparente d’une interface I' augmente généralement lorsque la proportion
de mode II croit par rapport au mode I [25] (voir figure (1.5) dans la Section 1.3).
Phénoménologiquement, il est possible de rendre compte de ce phénomene en faisant
dépendre 'énergie d’adhésion avec la mixité modale de sorte que I'(¢)) = f(¥)[" ou
f est une fonction empirique qui vaut 1 en mode I et tend vers l'infini en mode II;
par exemple f(¢)) = 1+ tan?[¢ ¢] avec ¢ un paramétre & ajuster. Lors d'une analyse
de Griffith, il faut alors considérer le taux de restitution d’énergie calculé dans le
cas purement élastique G, donné par 1’équation (2.41). A Déquilibre, le critére de
Griffith s’écrit donc G, = f(¢)T" et il est supposé que la fonction f(1)) rend compte
de mécanismes dissipatifs qui sont ainsi quantifiés de fagon phénoménologique. Cette
approche permet d’expliquer dans le cas général les configurations d’équilibre d’une
ride droite induisant un processus de délaminage.

Or, comme nous 'avons montré précédemment en considérant un mécanisme
de glissement sans friction localisé en pied de ride droite, il n’est pas nécessaire
d’introduire une dépendance de l'énergie d’adhésion avec la mixité modale pour
décrire le processus de délaminage. Il suffit simplement d’introduire le glissement
A = (L,/2 — B)(e. — ¢;) dans le calcul du taux de restitution d’énergie G, donné
par I'équation (2.43) et d’appliquer le critere de Griffith dans sa forme la plus simple
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2.5 — Délaminage film-substrat

G, = T'. Sinous supposons a présent que le mécanisme de glissement rend compte de
la dépendance de I’énergie d’adhésion avec la mixité modale lorsque nous considérons
le taux de restitution d’énergie purement élastique G, alors nous obtenons par
identification f(¢) = G¢/G, conduisant d’apres les relations (2.41) et (2.43) a :

tﬂw)=2§m<z%%g. (2.45)

Comme il est indiqué précédemment, pour que la fonction f(¢)) rende compte
d’une augmentation effective de 1’énergie d’adhésion avec le cisaillement, il faut
que sa valeur soit supérieure a 1. D’apres la formule (2.45), cette condition dépend
essentiellement des rapports B/L, et €;/e.. Dans le cas d’une ride droite, J. W.
Hutchinson et Z. Suo [26] ont montré en particulier que f(v)) augmente avec la

compression |g;|. Pour que la condition f(¢)) > 1 soit satisfaite, il faut alors :

i 2 (%5 - 3) led (2.46)
Si nous considérons le cas des simulations ou L, = 4B, la fonction f(1)) est supérieure
a 1 lorsque la déformation e; atteint be.. Des lors, il est envisageable que le glisse-
ment continu A tel qu’il est donné par I’équation (2.42) rende compte en partie de
I’augmentation de I’énergie d’adhésion apparente avec la mixité modale dans cer-
taines situations expérimentales. Le phénomene de glissement n’est en revanche pas
suffisant pour expliquer ces observations lorsque |g;| < 5le.| voire lorsque L, est
grand par rapport a B. Dans cette situation au contraire, le glissement donne a
voir une énergie d’adhésion apparente plus faible que sa valeur thermodynamique
favorisant alors le processus de délaminage.

Cette situation n’en est pas moins intéressante. Nous montrons en effet ici que le
glissement promeut le délaminage lorsque 'inégalité (2.46) n’est pas satisfaite. Il faut
en particulier que la déformation critique a partir de laquelle survient ce délaminage
|e%| donnée par I'équation (2.44) reste inférieure a (2L,/B — 3) |e.|. Nous obtenons
alors une nouvelle condition qui relie la géométrie aux parametres intrinseques du
bimatériau considéré :

E;~ B

r L, (L
<
B

x—@wm? (2.47)
Dans le cas de la simulation Cu-W discutée précédemment (I'cy_w/ E ¢ = 0,0043
nm, h =29 nm, L,/B =4 et e. =-196 %), cette inégalité est satisfaite ce
qui confirme que le glissement a favorisé la survenue du délaminage. Pour un film
d’épaisseur h suffisamment faible, le glissement retardera au contraire le phénomene

d’autant plus significativement que T'/ Ef est grand et/ou que L,/B est petit. Ce

65



Chapitre 2 — Couplage flambage, délaminage et plasticité

fait a été confirmé lors de la simulation d’un systéeme Cu-W équivalente a celle
que nous avons présentée auparavant ou ont simplement été modifiés les rapports
Coww/Ef = 0,0054 nm et L,/B = 0,2.

Rappelons enfin que I'analyse proposée ici repose sur le fait que le glissement
peut étre décrit comme variant de fagon continue avec la déformation du film mince
alors qu’aucun autre mécanisme de dissipation d’énergie n’est considéré. Au cours de
ce travail de these, aucune des simulations que nous avons été amenées a réaliser n’a
mis cette hypothese en défaut. Il n’est cependant pas exclu que de telles situations
puissent se présenter (notamment en présence de friction, lorsque le délaminage est
observé avec des « résistances au glissement rigide » non négligeables). Il conviendra
donc d’étre prudent quant aux conclusions formulées dans ce manuscrit en gardant
a l'esprit qu’il est possible que d’autres phénomenes puissent dissiper 1’énergie lors
du délaminage [107, 108].

2.6 Conclusion

Dans ce chapitre, deux bicristaux modeles ont été considérés pour étudier le
couplage entre le flambage, le délaminage et la plasticité : le systeme Mo-W, et le
systeme Cu-W. Dans les deux cas, un mécanisme de glissement affectant les atomes
du film situés en pied de ride droite a été observé; ceux-ci passant de la partie
adhérente a la partie flambée du film mince. Ce glissement s’explique par le passage
de dislocations dans le plan interfacial.

Dans le systeme Mo-W, ces dislocations sont introduites de facon discontinue
dans une interface tres adhérente. La déformation critique a partir de laquelle la
premiere dislocation est observée a d’ailleurs pu étre déterminée dans le cadre de
I’élasticité linéaire. Le modele prévoit que plus le film est épais, et plus le glissement
survient a faible compression une fois le cloquage observé. Dans 'autre systeme Cu-
W, ce sont les dislocations d’épitaxie préexistantes de l'interface initiale qui sont
expulsées de maniere continue du fait de I’absence de friction, corrélée aux faibles
valeurs d’énergie d’adhésion et de « résistance au glissement rigide » du systeme.
Dans les deux cas, il est montré, a partir du formalisme de Foppl-von Karman, que le
glissement influence la forme de la ride droite en accroissant sa déflexion maximale.

Pour expliquer 'extension de la zone initialement pré-délaminée dans le cas du
systeme Cu-W, une analyse de Griffith a pu étre réalisée en prenant en compte le
mécanisme de glissement s’effectuant sans friction. Les résultats théoriques corro-
borent ceux des simulations et expliquent notamment que le délaminage puisse se

propager de facon stable sans qu’il soit nécessaire d’introduire une dépendance de
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I’énergie d’adhésion avec la mixité modale. Il est vraisemblable que notre modele
puisse s’appliquer a d’autres systémes ou le délaminage est observé, étant donné
que la potentialité que ce délaminage se produise semble précisément étre reliée au
fait méme que le glissement s’effectue sans friction (une faible énergie d’adhésion

implique généralement une faible « résistance au glissement rigide »).
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Chapitre 3

Cloquage induit par la plasticité

du substrat

Dans ce troisieme chapitre, nous nous intéressons a la question de la nucléation
des structures de cloquage a l'aide de simulations atomistiques afin d’identifier les
processus plastiques mis en jeu a 1’échelle atomique pouvant initier le phénomene.
Afin de mener cette étude, nous avons considéré un systeme modele constitué d’'un
film mince de molybdéne (Mo) déposé sur un substrat de tungstene (W). Contraire-
ment a ce qui a été fait jusqu’a présent, aucune zone pré-délaminée n’est introduite
dans l'interface initiale, I'idée étant précisément d’expliquer comment une telle zone

est susceptible de se former.

3.1 Des faits expérimentaux

Comme il est rappelé dans l'introduction générale, il existe un certain nombre
d’hypotheses pour expliquer la formation d’une zone délaminée au dessus de laquelle
le flambage d’un film mince peut ensuite étre observé. Dans le cas particulier des
substrats cristallins, il semble que I'origine du processus puisse s’expliquer par I’émer-
gence de marches dans l'interface film-substrat comme en témoignent des résultats
expérimentaux obtenus au sein du laboratoire par F. Foucher et C. Coupeau. Des
films minces de Ni (nickel) épais de 20 nm ont été déposés par des techniques de
pulvérisation sur la surface (001) d'un substrat cristallin de fluorure de lithium
(LiF). La contrainte résiduelle au sein du film a été estimée a partir d’'une méthode
de courbure autour de 4 GPa en compression. L’échantillon a ensuite été déformé
a température ambiante jusqu’a 2 % de déformation plastique en appliquant une
compression uniaxiale le long de la direction cristallographique [100]. Le systeme de

glissement primaire activé dans le LiF est de type {110} < 110 >. Il est tel que
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b) 400

Out-of-plane displacement (nm)

0 1 2 3 4 5
Position (um)

Figure 3.1 — Observations AFM d’un film mince Ni épais de 20 nm déposé sur un substrat
cristallin LiF' apreés déformation. (a) Structures de cloquage alignées le long de marches. (b)
Mesures de la déflexion du film montrant deux rides droites au dessus de marches. (¢) Naissance

de rides au niveau des parties supérieure et inférieure de deux marches « et 8. (Remerciement
a F. Foucher)

les lignes de glissement se forment le long de la direction [010] perpendiculaire &
I’axe de compression. Il résulte de I’émergence des dislocations dans I'interface film-
substrat la formation de marches dont la hauteur est de 'ordre de quelques dizaines
de nanometres.

Les surfaces des échantillons comprimés ont ensuite été caractérisées par micro-
scopie a force atomique (AFM). Les observations montrent que le cloquage du film
mince survient préférentiellement juste a I’aplomb des marches comme le montre la
figure (3.1.a). Les structures cloquées se sont ensuite propagées suivant la direction
[010] sur une distance allant de quelques centaines de nanomeétres a plusieurs mi-
crometres, conduisant a la formation de rides droites. Les profils caractéristiques de
deux rides sont reportés sur la figure (3.1.b); leur hauteur § ainsi que leur demi-
longueur B ont été estimées a environ 200 nm et 600 nm respectivement. Les bords
de chaque structure cloquée ne se situent pas a la méme altitude ce qui témoigne
d’une dénivellation attribuée a 1’émergence de dislocations dans l'interface, dont le
nombre est estimé a 350 dans ce cas.

Deux des marches induites par I’émergence des dislocations ont été schématisées
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par des lignes en pointillés a et [ sur la figure (3.1.c). Nous observons ainsi que les
cloques rectilignes s’étendent perpendiculairement aux marches et cela de fagon non
symétrique ; soit d’un c6té, soit de 'autre (ligne ), ou bien des deux cotés a la fois
(ligne B). I semble ainsi que le délaminage et le flambage du film mince puissent
étre causés par la formation de marches a l'interface film-substrat. Ce chapitre a
pour but de vérifier cette hypothese en caractérisant notamment les mécanismes
mis en ceuvre lors de l'initiation du délaminage. Pour ce faire, nous avons réalisé
des simulations atomistiques qui nous ont permis de former une marche interfaciale

induite par le passage de dislocations au sein du substrat.

3.2 Simulation du cloquage induit par la forma-

tion d’une marche

Pour former une marche a partir des simulations atomistiques, nous avons procédé
de la fagon suivante. Un bimatériau modele Mo-W a été construit a partir d’un cristal
de molybdéne (Mo) et un autre de tungstene (W), tous deux cubiques centrés (cc)
présentant des orientations cristallographiques identiques dans le plan de 'interface.
Plusieurs dislocations de vecteur de Burgers de type % (111),, ont ensuite été suc-
cessivement introduites dans un plan de glissement de type {110} .. Pour mettre en
mouvement chacune de ces dislocations, nous avons appliqué une contrainte uniax-
iale sur I’ensemble du bicristal de sorte qu’il apparaisse une contrainte résolue non
nulle dans le plan de glissement. Chacune des dislocations mises en mouvement a
ainsi atteint l'interface film-substrat dans laquelle elle est resté piégée. Les dislo-
cations considérées présentent un caractere non-vis qui permet la formation dune
marche dont la hauteur dépend finalement du nombre de dislocations envoyées ainsi
que de I'angle entre le plan de glissement et 'interface.

L’avantage de cette procédure est qu’elle permet de controler de fagon simple la
formation d’une marche dans l'interface tout en étant suffisamment proche de ce qui
se passe dans les expériences. Il est donc important de souligner ici que nous n’avons
pas cherché a caractériser en détail les mécanismes de plasticité du tungstene dont
I’étude est hors du cadre de ce travail. Le substrat a d’ailleurs été maintenu dans un
état de compression suffisamment faible par rapport a celui du film afin qu’aucun
autre événement plastique ne vienne entraver I’analyse des mécanismes mis en jeu

lors de 'initiation du délaminage.
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3.2.1 Construction du bicristal

Le bicristal Mo-W que nous avons considéré dans ce chapitre est présenté sur la
figure (3.2). Dans le repere orthonormé défini par les vecteurs unitaires u,, 4, et uy,
I'interface est dans le plan (O,z,y). Ce systéme est équivalent a celui présenté dans
le chapitre précédent. Ses caractéristiques géométriques et physiques sont précisées
dans le tableau (3.1).

h=2nm

Ly Lx=1163nm

Figure 3.2 — Bicristal modéle utilisé dans la simulation. Le film mince (Mo) est en jaune et
le substrat (W) en gris.

Expérimentalement, 'origine du cloquage est généralement attribuée a l’accu-
mulation de fortes contraintes internes au sein du film mince. Pour nous placer dans
cette situation, le film Mo a été initialement pris dans un état de compression signifi-
catif suivant (Oz) alors que le substrat W a été maintenu dans un état non déformé
afin d’éviter la survenue des événements plastiques non controlés. La déformation
initiale du film mince suivant (Ox) se calcule ainsi en prenant le substrat comme

référence (voir tableau (3.1)) :

150 x a¥¥ — 158 x al°
roo= z L — _452%. 3.1
e 158 x allo 2% (3.1

Dans la direction (Oy), l'interface est cohérente et la déformation résiduelle vaut
g4y =0,57 % en accord avec les parametres cristallographiques des matériaux présen-
tés dans le tableau (3.1).

Le systéme a été relaxé par gradient conjugué (voir paragraphe 1.1.2) en main-
tenant fixes les dimensions de 'interface et en autorisant le déplacement des atomes
dans toutes les directions. Des conditions aux limites périodiques ont été consid-
érées suivant (Oz) et (Oy). Pour simuler les interactions entre atomes, nous avons
utilisé les potentiels EAM décrits dans la Section 1.1.1 en choisissant un potentiel
mixte qui donne une énergie d’adhésion faible de 0,29 J.m~2 en situation cohérente
qui permet notamment le piégeage des dislocations dans l'interface film-substrat

[109, 110]. La minimisation est stoppée lorsque les forces qui s’exercent sur chaque
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Systeme Mo-W
Interface (110)ee//(110) e
Type Film Mo Substrat W
(Oz) [112] 112]
(Oy) [111] [111]
(Oz) [110] [110]
ag 0,315 nm 0,317 nm
Qg aoyv/6 = 0,771 nm apV/6 = 0,775 nm
ay apy/3/2 = 0,273 nm | agy/3/2 = 0,274 nm
a, aoV/2 = 0,445 nm agV/2 = 0,448 nm
Nb. (Ozx) 158 150
Nb. (Oy) 5 5
Nb. (Oz) 5 50
L, 150 x ¥ = 116,3 nm
L, 5 X aZV = 1,371 nm
h 2,0 nm
s - 4,52 %
Exy + 0,57 %
Cyvroow 0,29 J.m~2

TABLE 3.1 — Caractéristiques géométriques et physiques du systéme Mo-W. Le paramétre de
maille du matériau dans sa structure cubique élémentaire est ag. Les nombres (Nb.) de mailles
utilisées pour générer Uinterface suivant (Oz) et (Oy), et I'épaisseur du bicristal suivant (Oz)
ont pour dimensions a., ay et a, respectivement. Les dimensions de l'interface sont L, et L.
L’épaisseur du film est donnée par h. Les déformations résiduelles du film suivant (Oz) et (Oy)
sont notées €7, et £, et ont ét¢ calculées par rapport aux dimensions de W non déformé.
L’énergie d’adhésion de l'interface en situation cohérente s’écrit I'pro—_yy -

atome est inférieure & 1072 eV.nm™!. Le systéme présente un substrat suffisamment
épais pour permettre ensuite I'introduction des dislocations. En résumé, le film de
molybdeéne est initialement comprimé de €/, = -4,52 %, il a pour épaisseur h = 2,0

nm et comme longueur L, = 116,3 nm.

3.2.2 Formation d’une marche dans ’'interface
La marche est créée dans interface Mo-W suite a 'introduction de dislocations

dans le substrat de W. Le processus est réalisé en deux étapes :

— Une dislocation de vecteur de Burgers b= % [111] est introduite & mi-hauteur
du substrat dans un plan (101) faisant un angle de 60° avec le plan interfacial

comme le montre la figure (3.3.a). Pour cela, nous avons employé une procédure
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b)

5 mailles

50 mailles

| 25 mailles

/ : I
/ r\coeur de dislocation
uzL :
7/
— va

uy /

Figure 3.3 — (a) Schéma présentant les caractéristiques géométriques des dislocations intro-
duites dont le vecteur de Burgers est indiqué en rouge. (b) Partie centrale du bicristal ou le
ceeur de la premiere dislocation est repéré par les atomes colorés qui ne se trouvent pas dans un
environnement cubique centré [91]. L’application de la déformation &, permet de maintenir la
dislocation au milieu du substrat (voir texte). (¢) La dislocation est déplacée suite a I’application
d’une déformation &, sur I’ensemble du systeme. Celle-ci reste finalement piégée dans I'interface
en formant une marche dont la hauteur correspond & celle d’'une monocouche atomique de W.
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de type Volterra [111] qui consiste & couper le substrat suivant le plan de
glissement considéré depuis la face libre inférieure jusqu’a la position souhaitée
du coeur de la dislocation. Les deux parties résultantes ont ensuite été déplacées
I'une par rapport a l'autre de la valeur du vecteur de Burgers b = bty +

byty + b.u.. Le systéme a par la suite été comprimé d’une quantité e, =

_ b
Ly

entierement cisaillé par le passage de la dislocation. Pour relaxer le cceur de la

]

suivant (Ox) qui correspond a la variation de dimension du bicristal

dislocation, une procédure de minimisation par gradient conjugué a finalement
été réalisée. Une fois la relaxation terminée, la dislocation reste piégée au milieu
du substrat comme le montre la figure (3.3.b) et il a été vérifié que son champ
de déplacement était similaire au champ théorique décrit par J. P. Hirth et J.
Lothe [93].

— Le bicristal est ensuite déformé suivant (Oz) d’une quantité ¢, (inférieure a

2 %). Dans le plan de glissement, il apparait une contrainte résolue non nulle
qui permet a la dislocation de se déplacer de son lieu d’origine a l'interface.
L’énergie d’adhésion de celle-ci est alors suffisamment faible pour que la dislo-

cation y reste piégée, comme en témoigne la figure (3.3.c). Des systémes iden-
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tiques testés avec la méme procédure nous ont permis par ailleurs de montrer
que les dislocations traversent l'interface lorsque 1’énergie d’adhésion dépasse

environ 0,5 J.m™2 en situation cohérente.

20,
00
692000,
10060200,
10002000 0¢20000000d)
0040000520006 000]

0000606
o
Xy

Lx

Figure 3.4 — Délaminage et flambage induit par ’émergence d’une marche dans le systéme
Mo-W. (a) Décohésion interfaciale sur la partie supérieure gauche (Bsyyp) et la partie inférieure
droite (Bjnf) de la marche. (b) Flambage du film mince apres formation de la marche.

En répétant ces deux opérations IV fois, NV dislocations sont introduites dans le
méme plan de glissement ce qui conduit a ’émergence d’une marche dont la hauteur
vaut finalement H = N x b, (voir figure (3.4.a) ou N = 9 dislocations). Avant chaque
nouvelle introduction de dislocation, la déformation ¢,, ayant permis de déplacer la
précédente a été otée alors que la déformation g, qui a permis de la maintenir au
milieu du substrat a été conservée. La déformation au sein du film mince ¢; suivant
(Oz) évolue donc au cours de la simulation. Aussi, aprés le passage de la N®™m¢
dislocation et en ne conservant que les termes de premier ordre, nous montrons que

€; peut s’écrire :
gi~er, + Ney+em. (3.2)
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L’accumulation des dislocations dans 'interface a pour conséquence la formation
d’une marche de hauteur H croissante qui conduit a la décohésion du film de son
substrat. A partir d’une certaine hauteur de marche et de déformation ¢; dans le
film mince, le flambage est finalement observé comme le montre la figure (3.4.b). La

simulation a été arrétée une fois cette configuration obtenue.

3.2.3 Du délaminage au flambage

La configuration d’équilibre du bicristal apres la formation de la marche est
présentée sur la figure (3.4.a). Nous observons en premier lieu que le délaminage
du film survient sur le c¢6té inférieur droit de la marche. La longueur suivant (Ox)
correspondant a cette zone délaminée est appelée B;,s. Celle-ci grandit a mesure
que la hauteur de marche H croit en suivant une évolution de type By, o VH.
Cette variation, reportée sur la figure (3.5), est similaire a celle qui serait trouvée
dans le cas plus simple ou le film serait assimilé & un bras de levier qui serait
encastré d’'un coté alors qu'un déplacement vertical serait imposé de l'autre [11].
Pour extraire cette grandeur, nous avons considéré qu'une région était délaminée
lorsque les monocouches de Mo et de W qui constituaient l'interface s’écartaient de

plus de 0,04 nm par rapport a leur configuration initiale.

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
T T T T T T
—— B /.
i, @
8 —o—B / /o/./ 18
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0 o——oO O L e 0
" 1 1 " 1 1

0,0 0,5 1,0 L5 2,0
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Figure 3.5 — Longueurs délaminées By, s et Bs,, extraites de la simulation et présentées en
fonction de la hauteur de marche H.

A mesure que H augmente, nous constatons ensuite que I'interface se délamine
sur le coté supérieur gauche de la marche (voir l'encart de la figure (3.4.a)). La
longueur correspondante appelée By, a elle aussi été tracée en fonction de H sur

la figure (3.5) et a été extraite avec le méme critere de délaminage que celui utilisé
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3.2 — Simulation du cloquage induit par la formation d’une marche

pour Bj,¢. Si celui-ci permet d’extraire la valeur de B, avec une faible incertitude,
il introduit en revanche une certaine marge d’erreur sur la valeur de B, du fait de
la tres faible déflexion du film mince en cet endroit du systeme. Il peut étre estimé
malgré cette limitation que By, reste toujours inférieure a B;, ;. L'ouverture sur la
partie supérieure suivant B, s’expliquerait alors par la présence d’'un moment de
flexion au sein du film qui serait induit par la partie inférieure du film mince déja

délaminé sur By, ;.

a) ops | |b) Sps | |¢€) 10 ps

Figure 3.6 — Evolution cinématique du bicristal Mo-W au moment de I'initiation du flambage.
(a) La 10%™¢ dislocation introduite se déplace dans son plan de glissement en direction de
I'interface. (b) La dislocation atteint l'interface et fait grandir la marche d’une monocouche
atomique ce qui provoque le flambage du film initié au niveau de la partie supérieure gauche du
systéme (floche noire). (c-d) Evolution du film au cours du cloquage.

Finalement, lorsque H atteint la valeur de 2,24 nm (correspondant a N = 10
dislocations), le flambage est observé pour une déformation au sein du film qui
vaut g; = -6,42 % (voir figure 3.4.b). Pour caractériser la transition entre 1'état
du film reposé et son état flambé, nous avons réalisé une simulation de dynamique
moléculaire a 1 Kelvin (voir Section 1.1.2) en partant de la configuration d’équilibre
présentée sur la figure (3.4.a) et en comprimant le systeme suivant (Oz) a la vitesse

de déformation ¢ = 1077 s~!. L’évolution dynamique du systéme est donnée par
les différents clichés extraits de la simulations et présentés sur la figure (3.6). Elle
montre que le cloquage est initié au niveau de la partie supérieure gauche de la
marche ou la longueur B, a été mesurée. La facon dont est initié le processus de
délaminage sur la marche permettrait ainsi d’expliquer la dissymétrie de la structure

cloquée vis-a-vis de la marche telle qu’elle est observée sur la figure (3.4.b).

3.2.4 Caractérisation d’'un mécanisme de glissement

Sur la figure (3.7), le profil du systeme juste avant l'observation du flambage

montre que I'émergence de la marche induit un déplacement latéral A, = H/tan@
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Chapitre 3 — Cloquage induit par la plasticité du substrat

qui concerne le co6té gauche du bicristal. Ce déplacement a pour effet d’accroitre la
compression dans la partie délaminée du film mince d’une quantité qui dépend ainsi
de la géométrie de la marche et donc des systémes de glissement activés au sein du
substrat. Ce phénomene a déja été considéré par Foucher et al. dans des travaux
antérieurs pour expliquer la localisation préférentielle des structures de cloquage au

dessus de marches [59)].

©0o
2200
000632000

%0
0020
006290020
00 0090029032000,
)
0005000020022
00, 2006220
000063200000
000029002
0000%00

X 00

0000 ppod
dp 000000000000000000000
R 0 666666666666606666060660

Figure 3.7 — Configuration d’équilibre du systéeme Mo-W juste avant le flambage. La grandeur
Ay, rend compte du déplacement géométrique suivant (Ox) dii a la marche. Les grandeurs Ap,
et Ap,,, sont les déplacements additionnels dus au mécanisme de glissement qui affectent les
atomes du film situés respectivement en © = — By, et © = By, ;.

Dans la simulation cependant, nous observons qu’un mécanisme de glissement
supplémentaire, qui concerne les atomes situés aux bords de la structure délaminée,
survient également. Une illustration de ce phénomeéne est proposée sur la figure (3.7)
ou une rangée verticale d’atomes, alignés dans leur configuration initiale, a été col-
orée en rouge. Ce mécanisme de glissement s’apparente au processus de relaxation
qui a été décrit dans le chapitre précédent (voir Section 2.2.1). Il réduit la compres-
sion dans la partie délaminée du film mince qui est induite par I’émergence de la
marche. En prenant les atomes du substrat comme référence, nous définissons alors

la grandeur A g5 = Ap,,, —Ap,,, comme contribution supplémentaire de glissement

inf
sur le déplacement latéral A,,, avec Ap,,, et Ap, . qui correspondent aux déplace-
ments des atomes du film mince mesurés dans le plan médian respectivement en
r = — By, et © = By,y (voir figure (3.7)).

Entre la configuration plane sans marche, et la situation ou celle-ci s’est formée,

le déplacement latéral en pied de structure s’exprime donc comme la somme du
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3.2 — Simulation du cloquage induit par la formation d’une marche

0.0 0.5 1.0 L5 2.0
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Figure 3.8 — Déplacement A,, = H/tanf et glissement total Agss = Ap,,, — Ap,,; en
fonction de la hauteur de marche H. La courbe —A,, montre que Ag;ss =~ —A,, signifiant
que la compression due a I’émergence de la marche est presque entierement compensée par le
glissement dans la simulation.

inf

déplacement géométrique di a la marche A,, et du glissement traduisant la décom-
pression de la partie délaminée du film mince Ag;s,. Ces deux grandeurs algébriques
extraites de la simulation ont été reportées sur la figure (3.8) en fonction de la hau-
teur de la marche H. Nous nous attendons a ce que A ;s soit compris entre 0 (cas
encastré) et —A,, qui correspond a la situation ou la compression due a ’émer-
gence de la marche est complétement compensée par le glissement (cas compensé).
Comme le montre la figure (3.8), les résultats extraits de la simulation révelent que
Agiiss = —A,, signifiant que nous nous trouvons dans une situation tres proche
du cas compensé. Pour étudier la survenue du cloquage, les déplacements latéraux

Ap+Ap,,, en o = —By, et Ap, . enx = By, doivent donc étre considérés en pied

inf
de structure délaminée.

Dans le paragraphe suivant, nous allons étudier la stabilité du systéeme dans le
cadre de la physique des milieux continus afin de caractériser I'influence sur 'initia-
tion du cloquage des mécanismes qui viennent d’étre identifiés dans la simulation :
le délaminage se produisant sur la partie haute de la marche et le phénomene de

glissement.
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Chapitre 3 — Cloquage induit par la plasticité du substrat

3.3 Cloquage du film mince apres délaminage et

glissement

3.3.1 Modélisation

Le formalisme de Foppl-von Karman (FvK) déja exposé dans la Section 1.2 est
utilisé pour modéliser le film mince reposant sur la marche en configuration non
flambée [83]. Le systéme considéré est décrit sur la figure (3.9). Un film d’épaisseur
h, d’abord en configuration plane, est déposé sur un substrat infiniment rigide.
Avant la survenue du flambage, I'interface est supposée délaminée le long de 'axe
(Oz) sur € [—Bsyp,Bing]. Une marche de hauteur H est ensuite introduite en
x = 0 sous le film comprimé de déformation ¢; < 0. L’angle entre le plan incliné de la
marche et I'interface est défini par 6. Une fois la marche introduite, les déplacements
élastiques du film mince par rapport a la configuration plane sont donnés par u et
w respectivement suivant (Oz) et (Oz). Nous considérerons dans cette partie qu’il

n’y a pas de déplacements suivant (Oy).

AB Am=H/tan9

\ sup
A /o
Film <A ABinf

Substrat <—
: Bsup 7] H 4_‘/> ............. h g
I
[, |
A Binf I
I —_ "" I
| ux |
I

Figure 3.9 — Schéma du systéme modélisé dans le formalisme de FvK présentant le film
d’épaisseur h reposé sur la marche de hauteur H avant flambage.

Dans la Section 1.2, les équations d’équilibre de FvK étaient déterminées a partir
d’une méthode variationnelle consistant a annuler au premier ordre la différentielle

de I’énergie du film mince qui s’écrit :

y— Bty f’ s () ] e 33)

2 12 Ox?
_Bsup

ou By = E;/(1 — v}) est le module d’Young du film mince en déformation plane,
avec Iy et vy son module d’Young et son coefficient de Poisson respectivement. La
grandeur e, est la déformation suivant (Ox) dans le plan médian du film mince reliée

aux déplacements u et w par ’équation (1.10). Dans cette partie, il est également
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3.8 — Cloquage du film mince apres délaminage et glissement

nécessaire de rendre compte de I’énergie de relaxation élastique U, due a la présence
de la marche en z = 0. Nous considérons pour cela une ligne de force F' en z = 0 de
sorte que la contribution due a son travail s’écrive :

Up = —L,F / §(z)w(z) dz, (3.4)

_Bsup

ou 0(x) est la distribution de Dirac. L’intensité de la force F' est pour I'instant laissée
libre mais celle-ci sera déterminée plus tard en considérant que le déplacement hors
plan en z = 0 vaut la hauteur de la marche : w(0) = H. L’énergie totale est alors
donnée par une expression intégrale de type :

Binf

Upr = / W d, (3.5)

*Bsup

dans laquelle la densité d’énergie linéique W s’écrit :

_ EyhL,
2

€

w

2 h? (625;(21:)) ] — L, Fo(z)w(x). (3.6)

En remplacant cette expression de W dans les équations d’Euler (1.14) et (1.15),
nous obtenons par un raisonnement analogue a celui présenté dans la Section 1.2 les
équations d’équilibre de FvK qui contrdlent ’équilibre mécanique du film mince en

présence d’une ligne de force F'en x =0 :

'w(x) = ,0%w(x)  12F)(x)

Ozt C o T W’ (38.7)
du(z) 1 [ow(x)\® a2k B
avec
—12e,,
o = T (3.9)

Ces équations sont résolues en considérant la dénivellation H et le déplacement
plan induit par 'émergence de la marche A,, = H/tanf en © = —By,, ainsi que
les composantes de glissement Ap,, en x = —B,, et Ap, ; en = By, dans les

conditions aux limites :

7oy
tan @

U(—Bsup) Ap,., (3.10)
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Chapitre 3 — Cloquage induit par la plasticité du substrat

U(Bmf) = ABinf’ (3-11)
w(=Bay) = H, (3.12)
w(Byy) = 0, (3.13)
ow(x) _ Ouw(z) — 0, (3.14)

Ox r=—DBsup O z=Binf

et

w(x) > H powr € [~By,0], (3.15)

w(x) Z 0 pour S ]O,anf]

En considérant B;,; comme grandeur pertinente pour décrire le cloquage, nous
définissons deux nouveaux parametres sans dimensions qui sont f = aBj,y > 0
et X = Binf/Bsup- L'intégration de I'équation (3.8) entre x = — By, et © = By
conduit alors & une équation qui relie le parametre 5 (lié a la déformation e,, via «

selon I'équation (3.9)) a la géométrie du systeme :

Biny 2
1 ow(z) 1 h?3? H
- dz+ By (14 =) (= A =0. (3.1
2 / < ox ) T mf( +x> <€Z+123i2nf tan 6 gliss = 0. (3.16)

_X/Binf

Nous remarquons ainsi d’apres 1’expression (3.16) que la solution élastique dépend
de la grandeur Ay = Ap,,, —Ap,, ; qui décrit le mécanisme de glissement observé
dans la simulation. En résolvant le systeme d’équations (3.7 - 3.16) a I’aide du logiciel

Mathematica, nous obtenons la solution du déplacement hors plan :

w(e) = wo(e) + 2 ole), (3.17)
ol

B~ [453] - By e (1 g - ] o 242
wo(w) = Hx By 1+ x) cos [P0 ~ 25, sin [ 205 '

(3.18)

Cette solution est assez lourde puisque la fonction g est définie par :

gsup<x) pour T € [_X/Bmfyo]
9(x) =3 ging(x) pour z €]0,Bjny]
0 pour x < —x/Bins et x> By
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avec Goup €t ging telles que :

ﬁ 1+ Asup
gsup(x) = _3Bi”f3§3€sc[ <2X X)] Dsup((i;’ (319)
Bin 2 6 1+ Ain
Ging(z) = =3 53f csc[ (QX X)] Dm;g;, (3.20)
et
o - HoBa oy 23 5t s

1
+ b < 2By px cOS [B ] + 2(Bins + (Bing + x)x) cos [ﬁ (1 + )1
Bian X
inf COS — infX COS —

x 1
— 2B,y f cos [ ( ] + Bing(1 ) cos lﬁ (1 + + )]

+ 2B,,,8sin [ﬁ (1 . X)] + 22y sin [ﬂ (1 4 i})]) |

+ 2 <_B$ﬂ + sin[f] + sin [ 25 ] + sin lﬁ
inf

Binf
. T 1 ) x 1 .8
+ sin lﬁ (Bmf + X)] — sin [ﬁ (1 + By + X ] + sin LJ) , (3.21)

Daup(x) = B(1+X)cos [5(12:; X)] — 2xsin [6(12;; X)] 7

Aung(a) = 208 — 2By By cos|8] + 208y cos[8] — 2By By cos [ﬁ - f]

+ 2B,,sBcos [B <1 + i)] + 2B;n¢Bx cos lﬂ (1 + i)]

— 2x(x cos [5 (1 + 1)] + By, s cos [5 (1 !t + 1)]
X Biny X
1 1
+  BinsBx cos lﬁ (1 — Bfnf + X)] + Biny /3 cos lﬂ (—1 + Bj:nf + X)]
1 1
# Bugveos 3 (<14 )| <2Bagseos |8 (5 1)
_ Bins +xX)C [ ] + 2B,y x sin[B] — 2B;, ) sin [ zb ]
Binf
5

+ 2B, fxsin [B — ] + ZBmfﬁ sin [B (1 + i)]

el (14 2)] o o1+ )
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x 1 x 1
— 2B, sin [ﬁ <1— —|—>] + 2B, sin [ﬁ( —|—>]

+ 2Bj,pxsin [i] ) (3.23)

Dins(z) = Dgyp(z). (3.24)

La force F' est alors fixée par la condition w(0) = H qui est satisfaite pour :

_ EHRXF K

F e
6Bin;° L

(3.25)
K = 1+cos[8]— (Cos [ﬁ <1 + i)] + cos KD - isin [B (1 + i)] (3.26)
L = —4Bycos|] + B(1 + x) cos lﬂ (i - 1)] + 38 cos [5 (1 4 ;)]
+ 3B cos [ﬁ (1 + i)] — 46 cos m + 4 sin[f]
+ 24%sin [5 (1 + i)] — 4y sin [ﬁ <1 + i)] + 4y sin Lﬂ . (3.27)

La fonction u décrivant le déplacement plan est quant a elle déterminée en inté-

grant 1’équation (3.8) qui donne :

w(@) = (Eor — &) & = ;/ (81:;5:)) et to. (3.28)

ol g est une constante qui dépend des conditions aux limites u(—Bgy,) = taﬁ 7T+
Ap,,, et u(Bins) = Ap,, ;. Une solution analytique peut ainsi étre trouvée a partir
de I’équation (3.17) qui tient compte de Ap,,, et de Ap, .. L’écriture de celle-ci est
assez fastidieuse et n’a donc pas été reprise dans ce rapport.

En introduisant 1’expression de F' donnée par ’équation (3.25) dans 1’équation
(3.17), 'expression générale du déplacement verticale w est finalement donnée par
une fonction qui ne dépend que des parametres géométriques du systeme c’est-a-dire
H, Bins et X = Bing/Bsup- La grandeur § (liée a la déformation e,, via a) est quant
a elle fixée par les autres grandeurs géométriques et est déterminée numériquement
a partir de I’équation (3.16). Un raisonnement équivalent peut étre conduit pour w.
Finalement, le profil théorique de la partie délaminée du film mince donné par la

fonctionnelle w(z — u(x)) a été reporté sur la figure (3.10) en fonction de la position

x et comparé au profil extrait de la simulation (voir figure (3.4.a)). Les parametres
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Figure 3.10 — Profil de la partie délaminée du film mince reposant sur la marche (simulation
et modele). Les parameétres utilisés pour tracer la courbe théoriques sont H = 1,90 nm; B;,,y =
8,82 nm; x = 1,70; Ap,,, =-0,27 nm; Apg, . = 0,52 nm et h = 2,0 nm ( = 3,93).

utilisés sont ceux de la simulation réalisée : H = 1,90 nm ; B;,,f = 8,82 nm; x = 1,70;
Ap,,, = -027T nm; Ag, . = 0,52 nm et h = 2,0 nm (3 = 3,93). Il existe un écart
entre les deux courbes qui peut provenir en partie du critere utilisé pour estimer
les longueurs délaminées B, et B, de la simulation qui semble sous-estimer les
valeurs qui satisferaient les conditions données par les équations (3.14). Malgré cette
limitation, le profil du film mince est décrit de maniere satisfaisante par la solution
théorique qui rend bien compte de sa tres faible déflexion au niveau de la partie

supérieure gauche du systeme.

3.3.2 Déformation critique de flambage

Nous allons utiliser le résultat établi précédemment pour déterminer la défor-
mation critique €' a partir de laquelle le flambage du film mince reposant sur la
marche doit survenir. Il suffit pour cela de déterminer la valeur critique S, (liée a la
déformation critique € via «) a partir de laquelle le film s’enfonce dans le substrat
(voir figure (3.11)). Cette solution étant physiquement impossible, le film devient
alors instable et est supposé flamber. Mathématiquement, la valeur . recherchée
est telle que pour un méme point = € [— By, Bins|, les conditions suivantes soient

satisfaites :

ow(x)
or

0%w(x)

=0et
¢ ox?

T

= 0. (3.29)

En accord avec les résultats des simulations, seules les situations ou x > 1 (soit
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Figure 3.11 — Lorsque 8 < f3., le profil théorique de la partie délaminée du film mince reposant
sur la marche rend compte d’une situation stable. La situation devient instable lorsque g > j..
La grandeur . constitue la grandeur critique a partir de laquelle le cloquage est attendu.

Bgup < Bins) ont été considérées pour rechercher f3.. Plusieurs solutions ont ainsi pu
étre trouvées parmi lesquelles, seule la valeur la plus petite a ensuite été considérée,
celle-ci correspondant & la solution élastique d’énergie minimum [26]. Dans ce cas,
comme le montre la figure (3.11), la valeur critique [, est obtenue en résolvant
les équations (3.29) en x = B,,;. Nous trouvons ainsi que cette valeur dépend
simplement du parametre y > 1 et peut étre décrit numériquement par la formule
simple :

11,31

e bl 30
1+ 3,60 (3:30)

Be(x) = 2m

Lorsque By, = 0 (ou x = 400), nous voyons que 3, = 27 qui correspond
a la condition critique de flambage déja obtenue par Foucher et al. dans ce cas
particulier [59]. Il est alors possible de relier la grandeur critique . a la géométrie
du systéme en résolvant analytiquement 1’équation (3.16) qui conduit a I'expression

de la déformation critique en présence d’une marche (négative en compression) :

2 n\ 3(H)\ 1 H
c="3 |5 i\ n n \i.. 5 A iss) . 3.31
K 3 (Bmf> 4 <Bmf> * Bing (tan@ T Bl ( )

Dans le cas général ou Bs,, # 0, nous montrons de facon similaire a partir des

relations (3.16) et (3.30) que lexpression de la déformation critique de flambage
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m
C

. ho\? H\® 1 H
e (x) = Ci(x) (an) +Cy(x) <Bmf> % (Binf> (tane + Agliss> . (3.32)

ot les parametres C; < 0 et Cy < 0 dépendent simplement de x = Bj,,r/Bsyp. Nous

e™(x) peut s’exprimer sous la forme :

obtenons ainsi une expression qui rend compte des mécanismes de délaminage (a
travers x) et de glissement (a travers Ag;,s) qui ont été identifiés dans la simulation.
Comme nous I’avons vu précédemment, les parametres x et A ;g sont physiquement
bornés par les valeurs limites 1 < y < 400 et —H/tanf < Ay;ss < 0. Ces quatre
valeurs limites conduisent aux quatre configurations schématisées sur la figure (3.12).
Nous pouvons donc caractériser ’ensemble des conditions de cloquage d'un film
mince reposant sur une marche en étudiant simplement ces quatre cas limites. Cette
analyse est conduite dans la partie suivante ou nous comparons les conditions de
flambage de la situation en présence d’'une marche a la situation plane sans aucun

défaut.

X~ Bsup/Binf: +oo A= Bsup/Binf: 1
| (@) (b)
Aglz‘ss =0 / /
________________ /20 I N N W O A I
© @
T
_-H , - :
Agliss B tan® / J ‘ III
________________ 20 I S N N N S A

Figure 3.12 — Configurations avant flambage du film mince reposant sur la marche dans les
quatre cas limites : (a) délaminage supérieur nul et glissements nuls, (b) délaminage supérieur
maximal et glissements nuls, (¢) délaminage supérieur nul et glissements maximaux, (d) délam-
inage supérieur maximal et glissements maximaux.

3.3.3 Rodle de la marche sur la nucléation du cloquage

En situation plane, le film mince est supposé étre délaminé sur une longueur
initiale B;,y impliquant que le flambage survienne a la déformation critique d’Euler

donnée par ’équation (1.28) qui s’écrit ici :

72 o\’
=) 3.33
) 3 <Binf> (3:33)
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Si une marche est a présent introduite dans l'interface, provoquant notamment la
décohésion interfaciale localisée sur sa partie haute, alors la déformation critique de
cloquage est '(x) telle qu’elle est donnée par I’équation (3.32). Nous considérerons
dans cette étude que si €(x)/e. < 1, alors le flambage est favorisé par la marche
alors que si €7'(x)/e. > 1, le flambage est au contraire défavorisé par cette derniere.
Sur le diagramme de la figure (3.13), nous avons représenté 1’évolution du rapport
e™(x)/e. en fonction de la hauteur de la marche H normalisée par I’épaisseur du
film mince h, et cela pour différentes valeurs de x et Ag;s,. La région dans laquelle
le flambage est favorisé par la marche est colorée en vert, alors que la région cor-
respondant a la situation opposée est en rouge. Etudions & présent, a l'aide de ce
diagramme, 1’évolution du rapport €(x)/e. associé aux différents cas limites (a),
(b), (c) et (d) de la figure (3.12).

— ‘ — ©

LAF---- Agliss

= -H/tan6 7 ﬂ

1,2

1,0

0,8

an/e |
0,6

0,4

0,2

0,0
0,0

H/h

Figure 3.13 — Evolution de £7(x)/e. en fonction de H/h dans le cas des glissements nuls
(Agiiss = 0), en traits pleins, puis dans le cas des glissements compensés (A g5 = —H/tan®),
en traits en pointillés. Les courbes sont données pour trois valeurs de y comprises entre ses
valeurs limites : +o0o et 1. Les configurations (a), (b), (¢) et (d) du systéme associées aux
courbes décrivant les cas limites (voir figure (3.12)) sont également rappelées sur cette figure.
Le flambage est favorisé par la marche dans la région verte et défavorisé dans la région rouge.
Les disques blancs rendent compte de I’évolution de la déformation du film mince extraite de la
simulation. Les disques noirs rendent compte de la « déformation critique de flambage attendu »
dans la simulation (voir texte).

Cas des glissements nuls
Commencons par étudier la situation ou Ag,ss = 0 avec x variant entre ses
valeurs limites +oco et 1 (voir figures 3.12.a et 3.12.b). Dans ce cas, le rapport entre

em(y) et e, s'écrit :

203 fororenn (B) + 5 () (8] o
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3.8 — Cloquage du film mince apres délaminage et glissement

Sur le diagramme de la figure (3.13), nous avons représenté, par des courbes en
traits pleins, I’évolution de ce rapport en fonction de H/h avec h = 2,00 nm, B;, s =
8,82 nm et # = 60°.

Nous constatons que ces courbes se situent toutes dans la région verte. Dans
le cas des glissements nuls, le cloquage est donc toujours favorisé par la marche
quelles que soient les valeurs que prend par ailleurs la grandeur y. Nous retrouvons
ici les résultats de Foucher et al. [59] qui s’intéressaient d’ailleurs uniquement a la
situation ot x = 400 (Bsy, = 0). Dans ce cas, c’est la compression supplémentaire
induite par I’émergence en partie latérale de la marche qui permet de justifier du
phénomene. La localisation préférentielle des structures de cloquage au dessus de
marches s’explique alors par le fait que les systemes de glissement des dislocations
restent généralement inférieurs a # = 60°. Nous montrons ici que ces conclusions
peuvent étre étendues aux situations ot 1 < x < +00 (B, # 0) pour lesquelles
le cloquage apparait d’autant plus favorable. Nous constatons en effet que 7(x)/e.

diminue avec y lorsque Ag;ss = 0 (voir traits pleins sur la figure (3.13)).

Cas des glissements compensés

Dans la simulation, nous avons identifi¢é un mécanisme de glissement additionnel
Agiiss qui compense presque entierement le déplacement géométrique di a 1'émer-
gence de la marche A,,, = H/tan 6 (voir figure 3.12.c et 3.12.d)). Dans ce cas, nous

calculons le rapport :

521” = —732 [CI<X) + Cy(x) (5)2] : (3.35)

Sur le diagramme de la figure (3.13), I’évolution de ce rapport est donnée par les
traits en pointillés pour x variant entre ses valeurs limites 400 et 1.

Nous voyons cette fois que le glissement désavantage la survenue du flambage
et que le rapport €7*(x)/e. augmente d’ailleurs avec H/h. Le cloquage initié par
I’émergence d’'une marche ne peut dans ce cas étre favorisé que si xy < +oco de telle
maniere que €7*(y)/e. < 1 pour des valeurs raisonnables de H/h. Nous pouvons, par
exemple, nous inspirer des résultats de la simulation qui montrent que x = B,/ Bins
est environ égal a 2 (voir figure (3.5)). Dans ce cas, la déformation critique donnée

par I'équation (3.32) s’écrit :

ho\? H \?
em(2) = —2,03 (B f) — 0,45 (B} f) , (3.36)

et nous montrons alors que la condition €*(2)/e. < 1 implique H/h < 1,7. Dans les
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Chapitre 3 — Cloquage induit par la plasticité du substrat

situations expérimentales cette inégalité est vraisemblablement toujours satisfaite.
Ainsi, méme si le mécanisme de glissement intervient, le fait que le délaminage se
produise également sur la partie supérieure de la marche permet de justifier que sa

présence soit généralement toujours favorable au cloquage.

Cas de la simulation

Dans le but d’interpréter les résultats de la simulation a partir du modele, nous
avons reporté dans le diagramme de la figure (3.13) deux séries de points qui rendent
compte des déformations caractéristiques du systeme simulé : la déformation du film
mince ¢; (disques blancs) et la « déformation critique de flambage attendu » &7
(disques noirs). Comme son nom l'indique, cette derniére grandeur rend compte de
la déformation critique théorique qui doit étre atteinte par le film mince pour que
celui-ci flambe au dessus d’une marche. Celle-ci a été calculée a partir de I’équation
(3.32) et des parametres By, s, Bsyp €t Agyiss directement extraits de la simulation
(voir figures (3.5) et (3.8)). Il faut noter de plus que, dans ce diagramme, toutes
les déformations sont normalisées par la déformation critique d’Euler €, donnée par
'équation (3.33) qui a été calculée & partir de la longueur délaminée B;,; également
extraite de la simulation. Ces déformations ¢;/e. (disques blancs) et /e, (disques
noirs) sont finalement tracées en fonction de la hauteur de la marche H normalisée
par I’épaisseur du film mince A~ = 2,00 nm. Nous avons donc 9 points par série
(numérotés de 1 a 9) correspondant aux 9 dislocations qui ont cisaillé le substrat
avant que le cloquage soit observé.

De la 1% & la 4°m¢ dislocation, la « déformation critique de flambage at-
tendu » (disques noirs) suit la courbe correspondant a x = 400 (Bg, = 0) et
Agiss = —H /tan 6 en accord avec les résultats de la simulation (voir figures (3.5) et
(3.8)). A partir de la 5™ dislocation, la partie supérieure de la marche se délamine
sur une longueur By, conduisant a une diminution de x et entrainant la chute
soudaine de la « déformation critique de flambage attendu » (disques noirs). C’est
a partir de cet événement que le cloquage est favorisé par la marche par rapport a
la situation plane (région verte). Dans la simulation cependant, la déformation du
film mince (disques blancs) n’a pas atteint la « déformation critique de flambage
attendu » et n’est donc pas suffisante pour que le flambage du film soit observé. De
la 5%m¢ 3 la 9%me dislocation, la « déformation critique de flambage attendu » (dis-
ques noirs) diminue sans suivre une courbe de valeur de x constante tandis que la
déformation du film mince (disques blancs) augmente progressivement. Finalement,

le flambage du film survient suite a 'introduction de la 10%™¢ dislocation lorsque la
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3.4 — Influence de la marche sur l’extension de la cloque

déformation du film atteint la déformation critique et que le critere ¢; > " appa-
rait étre satisfait. Le modele théorique semble ainsi cohérent avec les résultats des

simulations.

Notre étude permet ainsi de justifier que les structures de cloquage se localisent
préférentiellement au dessus de défauts interfaciaux tels que des marches, méme
en présence d'un mécanisme de relaxation par glissement. Elle permet en outre
d’expliquer la survenue du cloquage dans la simulation. Nous montrons en particulier
que cela est davantage dii au délaminage se produisant sur la partie supérieure de la
marche qu’a l'effet compressif de cette derniere sur le film mince lorsqu’elle émerge

du substrat.

3.4 Influence de la marche sur ’extension de la

cloque

Dans cette partie, nous nous sommes intéressés a la configuration d’équilibre du
film mince une fois le cloquage survenu. L’idée est de caractériser comme il a été fait
dans le chapitre 2 le couplage entre le flambage et le délaminage afin notamment de

rendre compte de I'influence de la marche sur le processus.

3.4.1 Observations

Dans la simulation, une fois le flambage observé, le délaminage de la ride droite
progresse jusqu’a une configuration d’équilibre ou la longueur délaminée totale
Bgyp + Biny est supérieure a celle observée au moment de l'initiation du proces-
sus (voir figures (3.4.a) et (3.4.b)). De plus, il est trouvé dans cette situation que les
atomes du film situés en pied de ride subissent un mécanisme de glissement similaire
a ce qui a été observé dans le systéeme Cu-W de la Section 2.2.1 ou les atomes passent
de la partie encore adhérente a la partie flambée du systéme comme le montre la
figure (3.14). Nous travaillerons ici dans le repere de cette figure ou la longueur
délaminée vaut 2B = By, + B;ns. L'origine est alors définie en = 0 telle que la
structure flambée soit symétrique entre x = —B et x = + B, la marche se trouvant
en x = B — By,s.

Entre la situation plane et la situation flambée, le glissement moyen des atomes
situés en pied de structure est défini par la grandeur A = (Af, + A_p — A, p)/2
ou A_p et A,p sont les déplacements suivant (Ozx) des atomes du film mesurés

respectivement en v = —B et x = +B, et ou A’ est le déplacement géométrique di
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Chapitre 3 — Cloquage induit par la plasticité du substrat

Afn=H */ tan@ A = H/tang

Figure 3.14 — Bicristal Mo-W dans sa configuration flambée & 1’équilibre. Le repére est défini
ici de sorte que la ride droite se trouve entre x = —B et * = +B. Les atomes colorés en rouge
sont alignés dans la configuration initiale plane. Ils rendent compte des déplacements des atomes
en pied de ride A_p et A, p une fois le flambage effectué.

a I’émergence de la marche mesurée en z = —B (voir figure (3.14)). Cette grandeur
moyenne A est I'analogue de la contribution A,, + Ag;ss qui était mesurée avant
flambage. Elle rend compte ici du mécanisme de relaxation par glissement apres
flambage tel qu’il a déja été observé dans le chapitre 2 lors de 1’étude du systéme
Cu-W (voir Section 2.2.1).

Il faut également noter que, dans la simulation, le systéeme est périodique suiv-
ant (Ox). La différence d’altitude effective entre les bords de la ride H* est donc
plus faible que la hauteur réelle de la marche H. Géométriquement, nous montrons
ainsi que H* = ( — %) H. Cette remarque conduit également a un déplacement
géométrique effectif dii & la marche que nous écrirons A* = H*/tanf. Nous con-
serverons par la suite ces notations effectives afin de comparer les résultats théoriques
a ceux des simulations. Notez que ces corrections sont négligeables lorsque B est pe-
tit devant L, ce qui justifie que cet effet n’ait pas été considéré lors de I’étude de la
nucléation du processus de cloquage exposée dans les paragraphes précédents.

Les grandeurs extraites de la simulation sont ainsi (voir figure (3.14)) : B = 37,23
nm; H=224nm; A_g=134nmet A,z =-0,69 nm. Ces grandeurs conduisent
aux valeurs effectives H* = 0,78 nm et A¥ = 0,45 nm (avec § = 60°) qui donnent un
déplacement moyen des atomes en pied de ride droite de A = 1,24 nm. Dans cette
configuration flambée, la longueur du systeme, 1’épaisseur du film et sa déformation
uniaxiale sont L, = 113,97 nm; A = 2,00 nm et ¢; = -6,42 % respectivement.

Dans la partie qui suit, nous allons reprendre ’analyse déja exposée dans le
Chapitre 2 afin d’interpréter les résultats des simulations dans le formalisme de

Foppl-von Karman (FvK). Nous commencerons par déterminer le profil théorique
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de la ride droite localisée sur une marche avant d’utiliser cette description pour

étudier le processus de délaminage a I'aide du modele de Griffith.

3.4.2 Profil d’une ride droite localisée sur une marche

Pour déterminer le déplacement hors plan w,, de la ride droite en configuration
flambée sur la marche, il suffit de résoudre les équations (3.7 - 3.15) dans le cas ou
F = 0 alors que la dénivellation H* est conservée. Dans ce cas, les équations de FvK
obtenues sont en fait identiques a celles utilisées dans les chapitres 1 et 2. Seules

les conditions aux limites sur le déplacement latéral w,, doivent étre modifiées pour

tenir compte du glissement moyen A = ( ti *0 +A_p—A.p)/2 tel qu’il est décrit
sur la figure (3.14) :

up(—B) = th@* B (3.37)
um(+B) = Aip, (3.38)
wm(—B) = H, (3.39)
wm(B) = 0, (3.40)

0wy, () B
o ,x:iB = 0. (3.41)

Ces calculs ont déja été effectués par Foucher et al. dans le cas particulier ou A_g =
Ayp =0 [59]. IIs sont similaires a ceux décrits dans la Section 1.2 et ne seront donc
pas détaillés dans cette partie.

La solution analytique du déplacement hors plan du film mince w,, en configuration
flambée est obtenue pour une déformation e,, constante au sein de la structure qui
vaut la déformation critique d’Euler e, = (—72/12)(h/B)? avec ici 2B = Bgyp+ Bing-
Ce résultat est identique a celui obtenu lors de la détermination de la déflexion d'une
ride droite en 'absence de marche, que ce soit d’ailleurs avec ou sans glissement. La
solution pour le déplacement hors plan est alors donnée par [59] :

Cof5lese) S0omlz). o

_H*
2

Wy, ()

ou d,, représente la déflexion du film en x = 0 réduite de H*/2 dans le repeére de
la figure (3.14). Cette grandeur peut étre déterminée via U'intégration de I’équation

(3.8) entre x = —B et x = +B qui donne :

4 /¢, H*?* 16BA
6m:hJ3(€Z—l)—3 ;10 (3.43)

Ec m2h?2 w2h? "’
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ou ¢; est la déformation du film mince pris dans sa configuration plane (négative
en compression). La fonction w,, décrivant le déplacement plan de la ride droite
en présence de la marche est déterminée en intégrant 1’équation (3.8) et en tenant

compte des conditions aux limites u,,(—B) = ZL- + A_p et u,,(+B) = A, p. Cette

tan 6
fonction s’écrit :
1 (3H*) H*
m = — m A A R e
U () 2( 3B +A_p+ +B+tan9>+m(8 £.)
! 2
- 32B%1 {QW (3H*2 + 772521) x —2BH 76, (4 oS rg} + cos [ZxD

+ 8BH**sin [Wg] + B(H" — 7d,,)(H* + 70,,,) sin [%Bx

] L (344)

Sur la figure (3.15), le profil théorique de la ride droite située au dessus de la marche
donnée par wy,(x — uy,(z)) a été comparé au profil extrait de la simulation corre-
spondant a la configuration présentée sur la figure (3.14). Les grandeurs utilisées
pour la courbe modele sont : B =37,23nm; h=200nm; A g=134nm; A, g =
-0,69 nm; H* = 0,78 nm; A* = 0,45 nm et ¢; = -6,42 %.

-30 -20 -10 0 10 20 30
20 — T T T T T T T T T T T T T — 20
Simulation
---- Modéle
16 + 416

12 - 412

- / ,/ "
0 n 1 $/.Hl n 1 n 1 n 1 n 1 n
=30 20 -10 0 10 20 30
x (nm)

Figure 3.15 — Profil de la ride droite sur la marche (Simulation et Modele). Les grandeurs
utilisées pour tracer la courbe théorique sont : B = 37,23 nm; h = 2,00 nm; A_p = 1,34 nm;
Aip=-0,69 nm; H* = 0,78 nm; A* = 0,45 nm et ¢; = -6,42 %.

Comme le montre la figure (3.15), le modele décrit le profil du film mince flambé
sur la marche de maniere assez satisfaisante. En particulier, la solution analytique

conduit & une valeur de déflexion maximale! w,,q, qui vaut 15,01 nm et qui se trouve

1. Tl convient de préciser que le déplacement vertical d’une ride droite cloquant sur une marche
calculé en x = 0 ne correspond pas exactement a sa déflexion maximale w,,., du fait de la
dissymétrie de la structure cloquée. Il est cependant possible de confondre les deux grandeurs
lorsque H* est petit devant d,,, comme c’est le cas ici [59].
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étre en bon accord avec la valeur extraite de la simulation donnée par 15,6 nm.
L’essentiel de I’écart restant entre les deux courbes s’expliquerait par les remarques
suivantes. Dans le modele, les déplacements A_g et A, p pris en compte en pied
de ride droite sont considérés comme s’effectuant a altitude constante (en restant
au niveau du substrat) ce qui n’est pas tout a fait le cas dans la simulation (voir
figure (3.14)). De plus, il est possible que la demi-longueur délaminée B extraite de
la simulation soit sous estimée par rapport a la valeur qui satisferait les équations
(3.41).

Nous pouvons a présent calculer I’énergie potentielle élastique de la ride droite
flambant sur la marche U;" a partir des déplacements théoriques établis précédem-
ment. L’expression de cette énergie donnée par I’équation (2.16) est également val-
able en présence d’'une marche puisque la déformation au sein de la structure est

toujours égale a la déformation critique d’Euler e.. Elle s’écrit ici :

|>

2

_ B 2
m_ By Ly 0% wm(x)
v === | _4 [ec — 2] dade, (3.45)

I\

—h
2

En posant U, = hBLyE 122, le calcul conduit & expression suivante :

*

_ _ _ s H*\?2
U™ = Uy — hBLyEy (e — 2.)° — 2hAL, Bz, — 3hBL, B (}m> 2. (3.46)

ou U correspond a I’énergie potentielle élastique d’une ride droite en présence du
glissement A, avec une dénivellation entre les bords égale a H*. Elle se compose de
quatre termes qui contiennent chacun les effets physiques en présence : le premier
rend compte de la compression du film mince (stretching energy), le second rend
compte de la contribution a la flexion (bending energy), le troisiéme integre 'effet

des glissements latéraux en pied de ride et le quatrieme integre 'effet de la marche.

Comme dans le chapitre précédent, nous montrons ici qu’il est possible de décrire
le processus de flambage d’un film mince situé sur une marche dans le formalisme
continu de FvK en considérant des phénomenes microscopiques tels que I’émergence
d’une marche et le processus de glissement qui sont observés dans les simulations
atomistiques. Nous allons a présent utiliser ce résultat pour expliquer le processus

de délaminage dans le cadre d'une analyse de Griffith.
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3.4.3 Délaminage et configuration d’équilibre

Dans le formalisme de Griffith, I'expression du taux de restitution d’énergie G

se calcule a partir de I'expression (1.32) qui s’écrit ici :

o 10U+ Uu)

9 =L, 0@2B) (3.47)

ou U,q est 'énergie potentielle élastique de la partie encore adhérente du systeme.
Rappelons qu’a I'équilibre G" est égale a I'énergie d’adhésion de I'interface I'yro—w =
0,29 J.m~?2 et que laccroissement de la zone délaminée peut étre observé lorsque

G;n > yro—w-

' Substrat
% ux
i L/y-B 2B L./y-B
L,

Figure 3.16 — Schéma du systéme modélisé dans le formalisme de FvK présentant le film
d’épaisseur h reposé sur la marche de hauteur H* apres flambage.

Comme dans le cas du délaminage du bicristal Cu-W décrit dans la Section 2.5,
nous allons supposer que la déformation au sein de la partie adhérente s’écrit €94 =
g+ Lm/% en considérant que, de part et d’autre de la ride, le film se décomprime
d’une quantité positive A qui affecte toute la partie adhérente de longueur L,/2— B
comme le montre le schéma de la figure (3.16). L’expression de I’énergie dans cette

partie est donc toujours donnée par I’équation (2.39) :

_ A 2
Uw=h(L,/2—B)L,Es|e;+ ———=| . 3.48
s= (L2 B LEs (&4 =) (3.49
Il est également montré dans la Section 2.5 que, du fait de ’absence de friction au
cours du glissement, la déformation au sein de la partie adhérente est égale a la
déformation au sein de la ride droite qui vaut €, méme en présence d’'une marche.

Le glissement A est alors défini par 1'expression (2.42) :

A= (I;C — B) (€c —€i) - (3.49)
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Nous vérifions facilement que cette relation est toujours valable. En effet, I’'expression
(3.49) conduit a une valeur théorique de A = 1,22 nm avec les valeurs L, = 113,97
nm; B = 3723 nm; g; = -6,42 % et h = 2,00 nm. La valeur extraite directement
de la simulation vaut A = 1,24 nm qui est bien identique a la valeur attendue, aux
incertitudes pres. Le taux de restitution d’énergie G calculé a partir des expressions
(3.46) a (3.49) conduit dans ce cas a :

m Ec Ee Lg; Ee 2 3H* 2
op-26o(Z)(1-3) 5w (5) (G) . e

ot Go = hEe?/2. Cette expression s’exprime encore en fonction de I'expression du

taux de restitution d’énergie G, déterminée sans marche et donné par ’équation
g

(2.43) :
G = Gy — Go (‘%)2(311*)2. (3.51)

&) \wh

Plusieurs remarques peuvent a présent étre formulées. Tout d’abord, ’expression
(3.51) dépend de la longueur du film mince L,. L’hypothese avancée dans le chapitre
précédent est que cette grandeur rend compte de la distance séparant des défauts
microstructuraux dans les systeéme réels qui évitent que le processus de glissement
relaxe une zone infinie de part et d’autre de la ride droite. Il était alors considéré
que L, représentait la taille d’un grain d’un polycristal. En présence d’une marche
comme c’est le cas ici, du fait de la périodicité du systéme suivant 'axe (Ox), cette
grandeur est aussi la distance qui sépare ces marches les unes des autres qui dépend
elle méme de I’écart moyen entre les plans de glissement des dislocations. Il serait
donc possible de relier cette grandeur a la densité de dislocations du substrat ce
qui permettrait d’expliquer les mécanismes d’endommagement par cloquage dans le
cadre d'une description globale de la plasticité du support dans un bimatériau.

Dans l'expression (3.51), nous nous apercevons également que le processus de

délaminage va dépendre de la hauteur de la marche H*. En calculant :

g =y
Ggg_1_2<1_2)1§<1, (3.52)

on s’apercoit que 'effet de la marche est d’abaisser le taux de restitution d’énergie
par rapport a la situation sans marche. L’ouverture de la zone délaminée située sous
la ride est donc moins étendue en présence d’une marche, celle-ci se produisant au
critere de Griffith lorsque G" atteint I'énergie d’adhésion I'yro—w = 0,29 J m~ 2 Cet
effet est d’autant plus marqué que H*/h et ./¢; sont grands et que L, /B est petit.
En utilisant les valeurs de la simulation (L, = 113,97 nm; A = 2,00 nm; B = 37,23
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nm; H* = 0,78 nm et g; = -6,42 %), nous obtenons H*/h = 0,39; ¢./e; = 0,037
et L,/B = 3,06 conduisant a G}'/G, = 1 —0,00087 ~ 1. En admettant que cette
situation soit suffisamment représentative, l'effet de la marche serait donc négligeable
pour décrire le délaminage du film du substrat une fois le flambage survenu.

En accord avec le critere de Griffith, le film a 1’équilibre en configuration lambée
présente une longueur délaminée 2B telle que Gy (B) = I'yo-w = 0,29 Jm™. La
valeur de B peut donc étre retrouvée en utilisant la relation (3.51) avec les grandeurs
extraites de la simulation. Il faut alors connaitre Ef = 375 GPa qui est déterminé
via un essai de déformation modele du film Mo suivant (Oz) de type < 112 >.. La
résolution numérique conduit a B = 39,18 nm qui est proche de la valeur extraite de
la simulation donnée par B = 37,23 nm. Comme dans le chapitre précédent, il n’est
ainsi pas nécessaire de tenir compte de I'influence de la mixité modale pour expliquer
l'arrét du délaminage et décrire ce que nous observons dans les simulations [26]. 1
est important de remarquer ici que seule cette grandeur totale B = (Byyy + Biny) /2
peut étre déterminée. La position de la marche, et donc des valeurs de By, et Bip¢
prises séparément, restent des inconnues qui dépendent notamment des conditions

de formation de la zone délaminée initiale.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons réalisé des simulations atomistiques en nous inspi-
rant de situations expérimentales qui montrent que le cloquage peut étre initié au
niveau de marches situées a l'interface entre deux matériaux cristallins. Au cours de
I’émergence de cette marche et avant que le flambage ne survienne, il est d’abord
observé que la décohésion du film de son substrat se produit a la fois sur la partie
inférieure de la marche mais également sur sa partie supérieure. Un mécanisme de
glissement localisé en pied de structure délaminée est également identifié qui permet
de compenser la compression induite au sein du film au cours du processus. Le flam-
bage est ensuite observé en s’initiant sur la partie haute de la marche. La longueur
délaminée s’accroit alors significativement et conduit a une ride droite présentant
au final une dissymétrie vis-a-vis du défaut d’interface.

Les mécanismes de délaminage et de glissement ont été pris en compte dans
le formalisme de Foppl-von Kéarméan (FvK) pour décrire le profil élastique du film
mince reposant sur la marche en configuration non flambée. Une nouvelle valeur de
déformation critique de flambage a également été déterminée dans ce cadre, qui tient
compte des processus de décohésion qui ont précédé le flambage. Il est ainsi possible

d’expliquer la survenue du cloquage au cours de la simulation atomistique comme

98



3.5 — Conclusion

étant essentiellement due au mécanisme de délaminage localisé sur la partie haute
de la marche. Expérimentalement, cette description permet en outre de justifier que
les cloques se localisent préférentiellement au dessus de défauts interfaciaux tels que
des marches.

En s’inspirant des résultats établis dans les chapitres précédents et en établis-
sant le profil analytique de la ride droite dans sa configuration flambée, nous avons
également caractérisé, a partir d’'une analyse de Griffith, le processus de délaminage
induit par le cloquage pour décrire la configuration d’équilibre du film mince apres
flambage. Les résultats permettent notamment d’expliquer sa forme a I’équilibre une
fois le processus effectué. Les calculs reposant sur le formalisme de FvK couplés aux
résultats des simulations atomistiques permettent ainsi de caractériser une des voies
possibles de I'initiation du phénomene de cloquage a partir de la plasticité, en accord

avec des résultats expérimentaux.
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Dans ce travail, des simulations atomistiques couplées a des calculs reposant sur
le formalisme continu de Foppl-von Karman (FvK) nous ont permis d’étudier et
d’identifier des mécanismes de plasticité survenant au cours du cloquage de films
minces. Il a notamment été montré qu'une fois la ride droite formée, ces mécanismes
induisent un changement de forme de la structure ainsi qu'une modification de I'in-
terface dans la partie encore adhérente du systeme. Nous avons également trouvé
qu’il était possible de décrire le délaminage piloté par flambage sans qu’il soit néces-
saire de prendre en compte les effets de la mixité modale sur I’énergie d’adhésion.
Les simulations nous ont aussi permis de révéler les mécanismes physiques qui sont
mis en jeu lors de la nucléation du phénomene a partir d’'une marche d’interface. En
intégrant ces observations dans le modele de FvK, nous montrons que la plasticité
peut permettre d’initier la décohésion et le flambage du film d’une fagcon qui semble
compatible avec des résultats expérimentaux.

Une des suites possibles de cette étude pourrait étre I'investigation des mécan-
ismes de plasticité survenant au sein du film mince lui-méme. Dans certaines sim-
ulations en effet, il a été observé des processus plus complexes menant notamment
a la rupture du film en pied de ride ou a son sommet comme l'illustrent les figures
(9.a) et (9.c). Ces événements mettent vraisemblablement en jeu des mécanismes
plastiques couplés qui pourraient étre caractérisés a partir des processus plus sim-
ples que nous avons déja identifiés. Ces résultats pourraient par ailleurs apporter
des explications supplémentaires aux études expérimentales et théoriques menées ces
dernieres années dans lesquelles des configurations similaires de structures cloquées
ont été observées (voir figures (9.b) et (9.d)) [60, 61].

Du point de vue des simulations numériques, il serait également intéressant de
pouvoir étudier les structures de cloquage aux plus grandes échelles afin de rendre
compte notamment de la plasticité dans des systemes plus réalistes. Il s’agirait en
outre de pouvoir décrire les mécanismes d’interaction entre les différentes structures
de cloquage en tenant compte des phénomenes qui surviennent aux échelles micro-

scopiques. Mener ce type d’études a 'aide des simulations atomistiques se révele
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5 um

Figure 9 — (a) Simulation atomistique révélant de la plasticité en pied d’une ride droite a
léquilibre dans un systéme Mo-W (jaune-gris). (b) Vue AFM d’une cloque circulaire dont la
base est pliée plastiquement dans un systéme Au-Si [60]. (¢) Simulation atomistique révélant de
la plasticité au sommet d’une ride droite a 1’équilibre au dessus d’une marche interfaciale dans
un systeme Mo-W (jaune-gris). (d) Vue AFM de rides droites dont le sommet a craqué dans un
systéme Y203-GaAs [61].

cependant difficile du fait de la puissance de calcul qu’il serait alors nécessaire.
Une alternative pourait étre d’employer des méthodes de simulations par éléments
finis. L’idée dans ce cas, serait d’intégrer, dans ces simulations, les mécanismes élé-
mentaires que nous avons mis en évidence a 1’échelle atomique. En effet, ce type
de simulations déja menées par le passé reposent généralement sur une approche
phénoménologique du délaminage (modele de zone cohésive, dépendance de 'énergie
d’adhésion avec la mixité modale, etc.). Il s’agirait, en tenant compte des mécan-
ismes que nous avons caractérisés, d’obtenir des évolutions de cloque similaires a
celles qui sont décrites de maniere performante par ces loi empiriques.

Une autre voie possible serait d’employer des méthodes de simulations en champ
de phase. Dans ce formalisme, il est possible de rendre compte de phénomenes
physiques trés divers comme la plasticité ou la diffusion aux interfaces dans un
cadre théorique qui est numériquement bien souvent plus rapide a traiter, comparé
aux simulations atomistiques que nous avons réalisées. L’idée serait alors d’étudier
a une échelle plus grande le couplage entre le flambage d’un film, la fissuration
dans l'interface et les processus plastiques a partir d’'une approche numérique dans
laquelle les pré-supposés sur les événement physiques attendus restent limités. Des
travaux préliminaires menés en collaboration avec Alphonse Finel, Yann Le Bouar et
Benoit Appolaire du Laboratoire d’Etude des Microstructure de 'TONERA ont déja
débutés sur cette approche et pourraient donner suite au présent travail de these.

Pour étudier le couplage entre le flambage, le délaminage et la plasticité, des
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études expérimentales sont également en cours au laboratoire de Poitiers. Tres
récemment en effet, un microscope a force atomiques sous vide a été installé dans
le cadre du projet Nanoplast qui permet entre autre d’effectuer des observations in
situ d’'un échantillon soumis a un essai de compression. La résolution de 'appareil
permettrait en effet d’identifier des mécanismes de plasticité aux échelles micro-
scopiques. Les résultats obtenus aux cours de ce travail de these pourraient alors
étre confrontés aux systemes réels. Nous pourrions par exemple observer, si elle de-
vait se produire, la surestimation de la déflexion maximale d’une ride droite que nous
avons associée a un mécanisme de glissement dans 'interface film-substrat. 11 n’est
d’ailleurs pas exclu que dans les systémes tres adhérents, la nucléation de dislocations
d’épitaxie en pied de structures puisse se manifester par une variation brusque de
la déflexion maximale lorsque ’épaisseur du film ne fait que quelques nanometres.
Ceci pourrait étre directement confirmé (ou infirmé) par l'observation directe de
ce phénomene. Nous pourrions également décrire la progression du délaminage des
structures observées et vérifier que celui-ci puisse s’expliquer par la répartition de
défauts microstructuraux dans les systemes faiblement adhérents. Enfin, il serait
également possible d’observer précisément la nucléation d’une structure de cloquage
au dessus d’une marche ce qui permettrait de vérifier que le scénario que nous avons
exposé dans le chapitre 3 est cohérent. Il s’agirait en particulier de valider ou non le
fait que les structures nucléées présentent une disymétrie vis-a-vis du défaut cristallin

en se délaminant préférentiellement sur la partie haute de la marche.
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Résumé

Ce travail de thése a pour objet 1’étude de l'influence de la plasticité sur le délaminage et le
flambage de films minces déposés sur substrats. Il repose sur une approche mixte combinant des
simulations atomistiques et des calculs analytiques basés sur la théorie des plaques minces de
Féppl-von Kérmén (FvK). Les simulations ont permis de caractériser, au cours de la formation
d’une ride droite, un mécanisme de glissement localisé dans I'interface en pied de cloque entrainant
une augmentation de la déflexion maximale de la ride. Ce mécanisme de glissement est égale-
ment présent lorsque le délaminage piloté par le flambage du film mince est lui aussi observé. En
I'intégrant dans le modele élastique de FvK, la forme de la ride droite ainsi que le processus de
délaminage ont ensuite été caractérisés. Le bon accord trouvé entre les simulations atomistiques
et le modele explique notamment le délaminage des cloques sans introduire de dépendance entre
I’énergie d’adhésion et la mixité modale. L’initiation du cloquage a partir d’'une marche d’interface
créée par des dislocations venant du substrat a également été étudiée. Les simulations révelent
qu’avant flambage, le film se décolle a la fois sur le haut et sur le bas de la marche. Un mécan-
isme de glissement est 1a aussi identifié. Une déformation critique de flambage qui tient compte
de ces phénomenes a été déterminée en modélisant le film mince sur la marche dans le formalisme
de FvK. Les résultats des simulations couplés au modele élastique expliquent, comme il est par
ailleurs observé expérimentalement, pourquoi les cloques se forment préférentiellement au-dessus

de défauts tels que des marches.

Mots clés : Cloquage, Délaminage, Plasticité, Films minces, Défauts d’interface, Simulations atom-

istiques, Elasticité.

Abstract

The purpose of this thesis is to study the influence of plasticity on the delamination and buckling
of thin films deposited on substrates. By combining atomistic simulations and analytic calculations
performed in the framework of continuum mechanics, the microscopic processes consisting in the
sliding of atoms located at the base of the blister has been characterized during the formation of a
straight-sided blister. This sliding effect has been found to increase the maximum deflection of the
buckling structure. It also modifies the delamination process of the interface. Taking into account
this sliding into the Féppl-von Kérmén theory of thin plates (FvK), the shape of the straight-sided
blister and the delamination process have been characterized. The consistancy between the atom-
istic simulations and the model explains how the buckling-driven delamination proceeds without
introducing any dependence between the adhesion energy and the mode of mixity. The initiation of
the buckling from a dislocation-induced interface step has also been investigated. The simulations
show that, before buckling, the film delaminates on both sides of the step and a sliding mechanism
is also observed. A critical buckling strain which accounts for these phenomena has been analyti-
cally determined in the FvK framework. The simulation results and the elastic model explain, as it

has also been experimentally observed, why blistering preferentially occurs above step-like defects.

Keywords : Buckling, Delamination, Plasticity, Thin films, Interfacial defects, Atomistic simula-

tions, Elasticity.



