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INTRODUCTION GENERALE

Le dépbt des couches minces exige actuellement une parfaite maitrise des procéedes
afin d’assurer des propriétés spécifiques aux matériaux obtenus. Ainsi, les recherches sur les
procedes de dépdt des films minces représentent un domaine d’intérét tant pour les industriels,
que pour la communauté scientifique académique. Des nouvelles applications s’appuient sur
une trés grande qualit¢ des couches, concernant 1’adhérence, la résistance 1’abrasion,
I’uniformité, la structure cristalline...etc. Pour y parvenir, les industriels utilisent couramment
le contrdle des procédes alors que les chercheurs s’attaquent a la compréhension poussée des

phénomenes.

L’implantation ionique est une des techniques les plus utilisés dans l'industrie pour le
dépbt des couches minces-procéde de la famille PVD (Physical Vapor Déposition). Ce
procédé consiste a arracher les atomes et d’implantés des ions sur des surfaces métalliques
suite au bombardement de cette surface par des ions énergétiques, généralement crées par un

plasma dans un gaz inerte.

Le développement des ions au cours de I’implantation est considéré comme un
traitement de surface, dont nous parlerons par la suit au fend manuscrit qui nous a permet
d’obtenir des couches minces avec une bonne adhérence et des propriétés qui sont

techniquement contrélables par des parameétres des systemes lon-Cible.

L'objectif de ce mémoire est la caractérisation fine du processus de pulvérisation et

de déplacement des atomes dans une cible monocristalline.
Le manuscrit est structuré de la maniére suivante :
Le Chapitre 1 est consacré au :

L'étude des mécanismes d'interaction ions-cible. Nous y ferons alors le point sur les
connaissances actuelles de l'interaction ion-cible, ainsi que sur les parametres importants a
prendre en compte lors de notre étude. La description de la technique d'élaboration utilisée
pour effectuer ce travail fera I'objet du 2°™ Chapitre. Nous présenterons les notions de base
de la pulvérisation ionique sur le plan théorique, nous nous intéresserons aux rendements de
production des particules arrachées. Nous étudierons I'évolution des rendements de ces

agrégats en fonction: de I'énergie incidente et lI'angle des ions primaires. Ainsi que nous



présenterons les principales propriétés du Cuivre et une attention particuliéere mont réserve a

son application.

Le 3°™ Chapitre présente les modéles de calculs et de simulations, on aura étudié la
pulvérisation par la modélisation numérique, en utilisant un code de simulation "KALYPSO"
basé sur la méthode de la Dynamique Moléculaire et additivement le logiciel TRIM bas sur
BCA. Nous terminerons ce chapitre en comparant «les approximations des collisions

binaires » avec celle des Dynamiques Moléculaires.

Dans le dernier chapitre, est consacré a la présentation et la discussion de nos

résultats obtenus. Nous terminerons I'exposé par une conclusion générale
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I-1. Introduction :

Le terme "INTERACTION" a été largement étudié depuis des années 60, grace a sa
nécessité dans les recherches scientifiques. L'importance d'étudier ce phénomene dans les
processus mécaniques, chimiques et technologique était engendrée essentiellement par son

fonctionnalisation pour les matériaux et pour I’amélioration de leur caractéristiques.

Ce terme se compose de plusieurs branches secondaires, comme le présente le schéma
suivante :

Interaction rayonnement-matiére

Particule chargé : Rayonnement électromagnétique :

ION et interaction moléculaire RX-matiére et électron-matiére
Neutrons

Figure I-1: Les types d’interaction rayonnement-matiere.

Le dép6t [1] d'un matériau par des particules chargés conduit a un décharge
métallique, cette métallisation est due au « bombardement »[2]. La cascade de collisions
atomiques a l'intérieur d’un matériau provoque " I'érosion” et conduisent a la projection
d'atome de la surface du matériau, l'inter- agissement est alors caractérisée par: I'énergie de

bombardement, I'incidence de la colonne ionique, I'implantation des ions et le taux d'érosion.

Ce contexte comme objectif de présenter une description du contacte entre ion-cible en
détaillant le principe générale menant I'érosion et nous verrons quelques détails de la physique

a I'échelle de I'atome mis en jeu autour cette interaction.
I-2. Théorie de ralentissement dans la matiere :

I-2-1. Interaction ion-cible :

Quand une particule assez energétique atteint une cible, il interagit par répulsion
électrostatique avec des atomes cible. En outre, pendant un choc, des cheminements mono
électroniques comme: I'excitation, l'ionisation et la cristallisation (capture d'un électron

intervenant) sont apparait de fagon instantané.

-
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Toute fois, les atomes heurtés par I'ion recoivent une grande d'énergie pour quitter leur
site. L'effet de cette énergie est de provoquer un échauffement de la cible (phonons), ainsi que
I'ion donne de I'énergie thermique, et finit par y étre implanté [3].

I-2-2. Cascade de collisions :

On sait que les chocs élastiques entrain le déplacement des atomes cible et par la suite
ces atomes entrent avec eux en collision successives. Ces déplacements sont connus sous:
cascade de collisions, la cascade de collisions évolue jusqu'a ce que I'atome atteint une faible
énergie suite a un ensemble de collisions.

Atome
- érodé Collision hors

de la cible
mn

Parcours
libre ’,

r.
»

lon
incident

- ————

lon

implan'bé Cascade

- secondaire

Figure I-2: Modélisation de la cascade de collisions [4].
I-2-3. Description générale :

Le protocole I-3 représente tous les cas possibles pour la description d'une cascade
de collisions, aussi le faisceau d'ions incident a une énergie et un angle d'incidence initial, tel
qu'il avant la diffusion dans la cible peut faire des heurtés avec lui méme, en aboutissant il
cede une partie de son énergie a un atome de la cible. Cette atome déplacée par la suite et
crée ce qu'on apelle la cascade secondaire. Puisqu’un ion ressort de la cible, il Transfert
alors trés peu d'énergie aprés un ensemble de collisions. L’échelle énergétique considéré dans
les modeles présentés est de qq (ev), le bombardement des ions lourds sont fonctionnels a des
chocs ¢lastiques(l'érosion, I’oxydation,...) et I'implantation ionique nécessite des hautes

énergies, d'environ de 50 keV a 6 MeV. [4]
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/‘\\_/Z\/

@ (®) O

Figure 1-3: Représente tous les cas possibles pris en compte pour lesquels I'energie de
I'ion ne perd pas leur enérgie toutalement dans la cible [4].

1°" cas Désigne I'émission d'un ion, apres un grand nombre de déviations arbitraires
pendant les chocs, jusqu’a ou il quitte la cible et fait un faible échange

d’énergie cinétique avec cette derniére.

2°™ cas Description de la trajectoire de 1’ion pour un seul chocs avec la cible. Donc

I'ion sera redirigé vers I'extérieur de la cible.

3°™ cas L'ion est extrémement rebondit sans diffusion dans la cible et perdre une

grande fraction de son énergie. C’est le cas d'un choc particulier.

Pour les incidences rasantes, en considérant que I'interaction lon-Atome due a un seule

choc, ce qui signifié que la cible absorbe toute 1’énergie de I’ion .

4 viatomeaton)

=" l"'.

INCidencs [Hegres)

Figure I-4:Forme générale de la courbe du taux d’érosion Y en fonction de L angle d’incidence 0[5].

On y observe un minimum local d'érosion a incidence nul jusqu'a une incidence de
40° et qu'elle croit ensuite rapidement. On atteint ainsi une incidence d'érosion maximales Om
a partir duquel le flux de la pulvérisation commence a diminuer jusqu'a s'annuler a
I’incidence de 90°[5].
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I-3. Les collisions binaires et le programme TRIM :

Pour une maitrise parfaite de la collision binaire, on introduit le programme de
simulation TRIM qui modélise tous les paramétres mis en jeu dans les cascades de collisions,
tel qu’il est avantageuse. Ce type de collision est définie dans un référentiel barycentrique et
dans un référentiel du laboratoire[6], en effet, l'utilité de I'énergie et la quantité de mouvement
contribuent d'acquérir les nouvelles directions et I'énergie de deux particules de systeme
d'interaction 'ION-ATOME!, les collisions binaires fait que toutes les chocs sont
indépendamment considérés. Concernant le référentiel barycentrique les notation de la masse,
I’angle et la vitesse coincide avec ceux du référentiel du laboratoire et sont notés avec une
barre, par contre le référentiel de laboratoire, la masse des atomes est notée M, les vitesses des
ions incidents et ces luis qui réfléchies durant un choc sont respectivement v,v', ainsi que les

angles de déflexion 0:et 02.

(@) (b)

Figure I-5 : Représentation d'une collision binaire dans un référentiel du laboratoire (a) et dans le
référentiel barycentrique (b) [6].

La description d'une collision élastique dans un référentiel de laboratoire facilite la
compréhension du mouvement entre deux masses, alors que le référentiel du centre de masse
facilite les calculs, ainsi que cette particularité inclut des aspects remarquables dans cette

derniére référence.
I-4. Les collisions binaires et les pertes elastiques:

La figure 1-6 qualifie un choc, ou nous verrons que le lieu de déviation de la trajectoire

initiale était limité par 1’incidence normal et passe de 'atome déplacé. [7]

-
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" lon incident

Figure I-6: Description d’une collision binaire

Dans cet état de collision, les équations de conservation de la quantité de mouvement
et de I'énergie permettent de relier les angles de déviation dans le plan du laboratoire a la

déviation dans la référence barycentrique.

Sachant que :

_ M, Sin(0)
0, = et tan (%)-m

(i-1)

~N1a
N

Donc:

Le transfert d'énergie T de I'atome cible en fonction de I'énergie de I'ion Eo est

définit par la relation :
T = ycos? (8,), (i-2)

y est représenté le transfert maximum d’énergie, et définie par la relation ci-dessous:

_4AMM,
T (M1+M;)?

(i-3)

Aux conditions initiales d'une collision, toutes les inconnus qui sont les angles de
déviation et la vitesse des deux particules en fonction de la vitesse incidente dans le centre de

masse, sont données par la connaissance de l'angle 0° :

M .
Vien =Vo—V¢= VOM_: (i-4)
Vatome = Vc = VO& (|'5)
M,

tel que : Mr est inféré "la masse réduite"”
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_ MM, .
MT = MM, (l 6)
M *M,*si —M, /M .
0,4, =arctan[—— sin(arscos(—M, / 1))] (i-7)

M12 _MZZ
RAPPEL.:

Bmax est I'angle de déviation maximale d'une collision entre deux masses M,M,

respectivement d'un atome lourd, atome plus léger.
On conclura I'énergie résiduelle de I'ion :

E=Ei-T-AEp (i-8)
Ou : AEp représente la perte d'énergie inélastique.

Par ailleurs, cette interaction doit étre corrigée par la fonction d'écran causée par
I'interpénétration des corteges électronique .Ainsi, toute la description de la collision est

également répartir sur la description de I'ecrantage.
I-5. Le potentiel d'interaction:

La formule du potentiel d'interaction entre deux particules de numéros atomiques Z1 et Z2
s'écrite:

V(r) = 24 (i-9)

r

¢ : est la fonction d'écran qui défini comme le référence entre le potentiel réel et le potentiel

colombien sans effet des nuages d’électrons:

du(x) = % (i-10)

Avec: e la charge de I'électron 1.6022.10"c.

Actuellement, il existe différents types de potentiels d’interaction V(r) : Thomas-
Fermi-Bohr- Moliére et Lorentz-Jonser decrivons de fagon satisfaisante par plusieur théories.
Le programme TRIM utilise un potentiel universel qui est représenté par la fonction

d'écrantage ¢y(x) qui est définir par :

du(x) = 0.1818e(3-1998%) 4 0. 5099e(0-94229%) 1 () 2802e(04029%) 10 2817e(0-2016%).  (j-11)

.
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I-6. L'expression de pouvoir d'arrét :

Toutefois, dans le domaine d'énergie qui nous intéresse, la connaissance de
I'expression de pouvoir d'arrét repose sur la connaissance du pouvoir d'arrét nucléaire et
électronique. Ce pouvoir d'arrét noté S(E) est définie par :

SE) =X =39n (i-12)

Ndx

Comme le montre la figure (I-6) représente I'allure genérale de la variation du

pouvoir d'arrét en fonction de la vitesse du projectile, et posséde trois zones différentes.

D'une part, on y observe dans la premiére zone qui est limitée par V, Z; une augmentation
progressive de pouvoir d'arrét nucléaire a la vitesse de I'ion, ainsi qu'il est proportionnel a la

masse ionique.

Et d'autre part, le pouvoir d'arrét électronique peu Concordance avec la vitesse de

I'ion, et soit la racine de I'énergie initiale.

Ensuite, 1a2°™ zone était caractérisée par le pouvoir d'arrét électronique qui atteint le

maximum a partir duquel la vitesse fixe a la valeur (2Z,), au-dela, I'ionisation d'un ion sera
plus probable et le taux de collision électronique commence a diminuer jusqu'a ou I'entrée de

3éme
zone "la zone de Bethe blook' tel que le pouvoir d'arrét chute également trop vite pour

les forts énergies.

Important:

Cette courbe une 4°™ zone liée aux énergies relativistes pour lequel le pouvoir d'arrét
électronique sera confondu linéairement a la vitesse de 1’ion incident résultant de libération de
photons par la cible. Ces conséquents relative a des vitesses des ions allant jusqu'a

10’ev/amu.
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Figure. 1-6: Composantes nucléaires et électroniques du pouvoir d’arrét en fonction

I-7. L’implantation ionique :

|
I |
Sl -.lL

I -

il |

VoZ 25

| : arrét nucléaires — 11 : arrét électroniques — 111 : Zone de Bethe-Block

27V,

Vitezsze de 'ion

de la vitesse de I’ion incident [1].

Les ions qui ont implantés massivement dans la cible ils peuvent modifier la nature de la

surfasse d’érosion ainsi que les cascades de collision, par effet, I’émission et le taux d’érosion

sont sensibles a I’implantation ionique, c.-a-d. des effets relatifs comme : amorphisation,

diffusion et pulvérisation.

La répartition finale des ions est bien représentée par une courbe de Gauss,

caractérisée par la position Rp de son maximum et sa demi-largeur & mi-hauteur ARp.

Un el fon

——”

{3 , iy
£~ Caseade decollsion

Je
{

'S
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-

Maténau cible

plusieums jons

Concenfration

Figure 1:8. Principe de I'implantation ionique[8].
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I-8. Les lacunes et les défauts dans une cible:

Les lacunes, interstices et les impuretés introduisent librement dans la structure
cristalline "défauts de Schottky et Frenkel™, ainsi qu'ils ont identifiés par I'existence d'une
pairs de Frenkel ; des déplacements atomiques avaient lieu quand I'énergie transmettre aux

atomes de la cible est satisfaisante.

Durant un choc, si I'atome étre transportée regagnée une certains valeur d'energie, il ya
une probabilité de céder cette derniére énergie a des autres atomes voisins afin de créer des
doubles de Frenkel. Donc, nous avons la puissance d'évaluer le nombre d'atomes déplacés par

un ion d'énergie dans la cible [8] :
N(E) = (0.85-n+®o)/2Na (i-13)
Avec:
- (dE/dX)n La perte d'énergie nucléaire.
- Mo est le quanta d'implantation.

- Na densité atomique du réseau.
I-9. Dynamique moléculaire :

La modélisation par la dynamique moléculaire demande I'utilisation d'une cible avec
des dimensions finies. Pour les systémes atomiques en consistant sur un potentiel de Lennard-
Jonser, et les temps de ralentissement des phénomeénes sont trés inferieures & 10%s et la

dynamique moléculaire serait tres bon outil.
1-9-1. Modele des spheres dures :

Ce modele est représenté par le Hamiltonien suivant :

1

H = 3 (50 + u(ri — 1)) (i-14)
+oo [ri-lj[< &

u(ri-r)= \ (i-15)
Qfri-ri> o

.
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Tel que: o le diamétre des deux sphéres.

Ce mode couvre un vaste domaine, soit sur le plan theorique, soit sur le plan
statistique .Lorsque nous avons interprété dans un milieu peu condensé, le modele des spheres
dures inélastiques est un bon outil, dont les interactions entre particules dépendent a des

collisions instantanées.

Entre deux collisions, les particules sont déplacés suivant un trajet rectiligne et la
probabilité que trois sphéres soumissent a un choc instantané est infinitésimale, alors la

dynamique moléculaire serait retourné a une chaine de collisions binaires.

Tenir compte, deux sphéres de méme masse et de vitesses respectivement V,,V, avant le

collision puisV,',V,',apres la collision.
Sachant qu’on a : | A1 | 2+ | V, | = | \Z | 2+ | Vy’ | 2 (i-16)

D’ou: la conservation de quantité de mouvement donne :

V1+V2:V’1+V’2 (l‘l?)
En notant: AVi =Vi— Vi (i-18)
Donc: AV1=-AV, (i-19)

Nous allons valider que la composantes normale de la vitesse est inversement

proportionnel avec la collision:
(V2’-V2')(r211)= -(V1-V2)(r2-11) (i-20)
De plus, on a entre les deux particules i et j, les équations de mouvement ci-dessous:
=14y, (i-21)
ri=rej+vijt (i-22)

Ou: t cest le temps de collision et ri et rjsont les positions des particules i et j apres
la derniere collision, cette condition s'est Vérifié, la solution retenue est celle qui donne double

produit.

(r%- r%)(vi-vj) <0 (i-23)

.
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I1-1. INTRODUCTION:

L'é¢tude de la surface nécessite des activités intellectuelles sur leurs propriétés
diversifiées qui sont considérés comme une cartographie d’une surface. Cette surface est
susceptible soit a des changements structuraux, soit a des changements locaux aux niveaux
des microstructures au cours du bombardement d'ions [1] (érosion ,rugosité, adhérence et
l'uniformité...) qui était en suite conforme I'émission d'atomes neutres ou charges
‘pulvérisation'.

Le phénomeéne de pulvérisation (SPUTTERING) est I'¢quivalent de I'éjection d'atome
ou groupes d'atomes d'une cible projetés par une particule [2].

Historiquement, ce processus a été mis en 1852 [3], par W.R.Groove, et au départ,
elle utilisa pour la déposition des couches minces de métal « metallisation », ce derniere était
due sous 1'action d’un bombardement de la cathode par des ions provient par la décharge.

Les demandes technologiques usuelle étre indispensables de voir des méthodes et
mécanismes synchrones impregnent cette progression.

11-2. Principe de la pulvérisation ionique:
11-2-1. Transfert de I'énergie de I'ion incident :1717

On considere une cible constitue d'atomes, frappée par un faisceau d'ions a une énergie
tres élevée, une partie de I'énergie de faisceau est variée d'une maniere élastique a I'atome
accueillie. Pour des ions a basse énergie, une grande portion de leur énergie est attribuée a la
cible électriguement en mettant les atomes de réseau en mouvement, en outre, les interactions
entre les nuages électroniques sont également provoquant le freinage inélastique d'ions du
faisceau. Ces interactions inélastiques étre apparent nettement sous l'action d'ionisation de

I'atome cible et le long du parcours de I'ion.

.
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Figure 11-1: Principe de base la pulvérisation ionique[2].
11-2-2. La conception de I'énergie de surface :

Les atomes en sorte de la matrice dépassent un obstacle de potentiel pour quitter la matrice.
Ce potentiel est aussi dit "énergie de surface", tel qu'il joue un role de filtre en énergie sur les
particules susceptibles d'étre érodées.

En bref [4], la pulvérisation ionique s'était le résultat d'un ensemble de collisions au sein
d'une cible générée par le transfert élastique de I'énergie cinétique d'un ion assez énergétique.
11-3. Le flux de pulvérisation ionique :

Avec les collisions, le flux des atomes pulvérisés est l'autre aspect important de la
pulvérisation ionique. Cette quantité d'atomes arrachés serait quantifiée par le pourcentage
d'érosion Y (rendement de pulvérisation), il est généralement définie comme le suivant [5]

y = Atomes pulvérisés / lons incidents (ii-1)

On voit donc , que le flux des atomes pulvérisés est caractérisé par la nature de la
cible considérée ,de I'ion incident ,de son énergie et de son angle d'incidence .En conséquent,
la cascade de collisions est indispensablement lié du duel ION-ATOME .

Au contraire, le flux des atomes pulvérisés est ne correspond plus du flux d’ions. Tl
nécessite afin de I'extraire des atomes cible du puits de potentiel qu'identifier la cible une
quantité de mouvement capable de transmettre assez d'énergie a des atomes recueilles.

Par ailleurs, on trouve des formules théoriques aident nous de développer les calculs
permettant d'obtenir le coefficient de pulvérisation, ces formules nécessitent des parametres
que ’on ne peut pas connaitre a priori, et ne sont pas predictives. Inversement elles

permettent d'interpoler ou d'extrapoler des données empiriques. Parmi ces formules, la

=
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formulation de Bohdansky [6] qui détermine le flux de pulvérisation au -dessus du seuil
d'érosion :

Y(E,0°) = KE[1 - (7] (52 (i-2)

Une énergie seuil existe réellement, elle attribuée par I'énergie de surface. Bohdansky

proposa une loi pour calculer Eg, en introduisant I'énergie de surface et

= ﬁ (ii-3)
Avec : y transfert maximum d’énergie.
Esly(1-y) pour My/M,<0.2, (ii-4)
Eu
8Es(Mi/M.)% pour My/M;>0.2 . (ii-5)

La formule de Bohdansky est trés satisfaisante a basse énergie, mais I'écartement au-
dela de keV. Dans ce cas, la détermination de la fonction Y (E,0°) nécessite quatre paramétres
[7]: Et, Q, f, et Om .

Donc, la formule d’amamura est couramment utilisée [8] pour définir ces parameétres :
y(E,0) = y(E, 0°). [(cos(8))'e f 1=(cos @)yeos (Gm))] (ii-6)
Avec : f et Om sont deux parametres d'ajustement.
A vois thermodynamique, Sigmund arrive a résoudre I'équation de Boltzmann en
considérant une nombreuse approximation (approximation de collisions binaires, milieu

infini) qui donne la relation pour le coefficient de pulvérisation [9].

La formule de Sigmund est: Y = %a M,
U M,

j'S”(E) (ii-7)
s
11-3-1. Le flux de pulvérisation et I'angle d'incidence :

L'incidence angulaire a une influence considérablement importante sur I'efficacité du
rendement de pulvérisation.Quand I'angle d'incidence croit, I'existence de la cascade de
collisions de la surface souscrit a élevé la probabilité de rendement comme I'indique la

relation :[10]
Y (6) =Y,(cosg)™" (ii-8)
Avec : Yy : Taux de pulvérisation sous incidence normale.
@ : Angle d’incidence, et n:l'indice de diffraction.

D'autre cote, lorsqu'on a un gap énergétique tres cour, le flux de pulvérisation sera

varié beaucoup moins et chute forcement avec une angle d'incidence.

.
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Au fur et a mesure, les recherches sur les procédés de pulvérisation s'appuient sur un
grand nombre de mécanismes et techniques typiquement concernant : le libre parcours
moyen entre deux particules et le rendement de pulvérisation.

Pour une détermination empirique de rendement de pulvérisation, nous nous citons les
principales techniques habituelles [10] :
lere technique : s'intéresse a mesurer le rendement suivant des bouleversements de I'objet
avant et apres I'éclairage .Afin de calculer la quantité de particules éjectées.

2eme technique : il s'agit une caractérisation par la spectroscopie de masse pour la
composition du flux de particules, soit d’ions secondaires (SIMS), soit d’atomes neutres
secondaires (SNMS).

3éme technique : désignée par la méthode « collecteur » ,tel qu'un matériau attire les extrais
de cible, ces particules condensent sur le plan de ce matériau .La détection des nucléons se
fait : par SIMS , AES (spectroscopie d’électrons Auger).[11] ...etc.
11-3-2. La nature des particules éjectées :

Durant le déplacement de divers particules vers I'extérieure de la cible, et aprés un
certaine nombre de collisions, on venus de filtrer ces particules éjectés chacun a leur nature,
tel que les ions incidents sont de nature excités ou stables, ainsi que la cible sera les
transporter et neutraliser. La nature donc était métallique a I'état fondamentale.(80% |
95%).[12]. Par contre une trés faible quantité contient : ions, électrons et protons sera réémet
(<10%) a cause de leur potentiel d'interaction avec la surface qui est plus important que celui
des atomes.

On conclut donc que les particules éjectées sont des atomes neutres a I'état initial.

I1-4. Les applications du processus de la pulvérisation ionique :

L'intérét technologique et industriel du processus de pulvérisation ionique a prouvé

essentiellement a ses nombreuses utilisations.

Dans cette optique, on aura mentionné quelques applications :

- L'élaboration et la synthese des films minces.
- Amélioration des variantes propriétés des métaux ex : le Fe, Co, Ni ont eté
déposé pour des couches avec des propriétés magnétiques.

- Alutilisation de la propulsion a plasma sur les satellites et sondes spatiales.
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Nous avons maintenant manifesté les caractérisations fondamentales de cuivre (Cu) et
argon (Ar) utilisées pour le synthétiser en couche mince, en outre nous citons les différentes
applications qui résument I'utilité de ce métal.

I1-5. Le cuivre :

Le cuivre est un élément chimique de symbole Cu et de numéro atomique Z=29.
Naturellement présent dans la fraiche terrestre, il est moins abondant. On trouve usuellement
le cuivre, comme la plupart des métaux a usage industriel ou commercial, sous une forme
poly cristalline a grains fins, en suite, il possede une conductivité thermique et électrique [13].
Ce métal tres pur et trés résistant a la corrosion, mais aussi tres mouillée.On va détailler par la

suite les différentes propriétés.

Can Stock Pholy © Can Stock Photo T Stocoo

Image 11-2 : Les différents états possibles de Cuivre.

. Masse Rayon Rayon de
Numéro ) ) Groupe, bloc,
Symbole ) atomique atomique van der Wall .
atomique Z période
g/mole pm pm
Cu 29 63,546 135 140 11,d,4

Tableau 11-3: L'identification de cuivre.
11-5-1. Propriétés physiques :

On résume quelques caractéristiques apparaitre dans la liste suivante :

Etat ordinaire Solide.

Masse volumique = 8,96 g-cm-3.
Etat(s) d’oxydation =2,1
Dureté (Mohs) =3

7,11x10-6 m3-mol-1.
Vitesse du son =3570m-s-1.

Volume molaire
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Clivage absent.

11-5-2. Propriétés chimiques :

Le métal de cuivre classé Parmi les ‘'métaux de transition'. [14] et cristallise selon la

structure “cubique a face centré' (c.f.c.) avec le parametre de maille a=0,362nm.et la maille

élémentaire peut étre décrit par 4 atomes de cuivre.

e T

N <

a=b=c
= I'-].:T=gﬂ"'

Image 11-4 : Le schéma de la maille du cuivre.

La compacité du cristal : c'est le rapport du volume occupé par les atomes au volume

de la maille. Donc a partir le volume de la maille conventionnel de Cu : 4,6656 .10%° m°. La

compacité de cuivre est égale 0,74.

11-5-3. Propriétés optiques :
Transparence : opaque.

Trait : rouge métallisé, rouge pale.

Eclat - métallique.

Fluorescence : aucune.

11-6. Définition d'argon:
Nom, symbole, numéro  Argon, Ar, 18.
Série chimique Gaz rare.

Groupe, période, bloc 18, 3, p.

Couleur Incolore.
Masse atomique 39.948
Structure cristallin Cubique a faces centrée.

11-6-1. Propriétés physiques :

Etat ordinaire Gaz (non magnétique).

Volume molaire = 22,414x10-3 m3-mol-1.
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Vitesse du son

319 m-s-1a20 °C.

-
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I11-1. INTRODUCTION:

Durant les derniéres années concernant I'évolution de la recherche scientifique dans
des nombreux domaines, cependant des nouvelles méthodes dépend de la simulation
numérique des divers phénomenes appariaient.

Les méthodes de simulation que nous intéresse(I’interactions atomiques dans les
solides) commence ont provenir progressivement dans les débuts des années 60. Elles sont un
des outils de modélisation théoriques qui permettent la simulation de prévisions réalisée afin
de pouvoir analyser des résultats futurs (logicielle Kalypso) et réduire les erreurs
d’approximations traiter un probléme analytique.[1]

A présent, il est remarquable que I'existence de plusieurs choix de logicie était suffisamment
satisfaisantes. On peut classer ces codes en deux methodes de calcul [2]:

- Méthode de dynamique moléculaire.

-Méthode d’approximation des collisions binaires.

Les calculs faisant appel au minimum d'approximations sont les calculs de Dynamique
Moléculaire (DM).

I11-2. Dynamique moléculaire et I’approximation des collisions binaires :

La dynamique moléculaire simule une cible de dimensions finies dont tous les atomes
soient pris en compte [2] durant la cascade de collisions « un ensemble des particules », tel
gu'on peut prévoir des interactions simultanées avec un nombre d'atomes, et qu'il peut arriver
que deux atomes ou moléculaires se rapprochent exceptionnellement a une distance
infinitésimale, et il se produit alors une interaction plus ou moins forte.

Ce genre de modeéles donne des résultats rapprochés a la réalité, mais ils perdront
beaucoup de temps de calculs [3].

Pour traiter ces problémes de temps de calcul, on trouve une autre méthode qui
calculer de fagon classique « I'approximation des collisions binaires BCA [3] (Binary
Collision Approximation) » dont, ne considére pas des interactions avec tous les atomes cible,
ce pendant on en force uniquement a I'étude en régime de collision simple (ion + atome), et
tous les événements seront considérés distinctement les uns des autres. Ces simulations
reproduisent des issues trés satisfaisantes, ainsi qu'elles permettent un grand gain de temps

de calcul.
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Important :
Les simulations de type (BC:BINARY COLLISION) utilisant des programmes pour
déterminer les compositions et les structures des atomes de la cible, ainsi que le suivi

temporel du cascade de collisions n'est pas effectuée.
111-2-1 Méthodes de calcul :

L'utilisation efficace d'un nouvelle outil repose sur la connaissance de ces
possibilités,les ordres de grandeurs des systemes accessibles a la puissance des ordinateurs
permettent d'appréhender le type de phénomeéne que l'on veut étudier grace a la dynamique
moléculaire.[2] la dynamique moléculaire consiste a l'intégration numériqguement des
équations différentielles du mouvement des atomes (le traitement par la mécanique classique
de Newtonne ), est prendre en considération le choix de potentiel d'interaction.

L'éguation d'évolution du systeme peut s'écrire formellement comme :

2
r =
m OB ) (iii-1)
dt

Avec .

mi : La mase atomique de particule i.

F : Force exercée sur la particule

r : Position de la particule i.

La force s’exerce a chaque atome dans le cas de potentiels paires est de la forme :
F=-> W) (iii-2)
i
Avec r,: désigne le parcours inter-particules i et j.

Pour intégrer numériquement des équations différentielles, il est important de les
discrétiser aux moments de temps trés court (le pas d'intégration). Ainsi que le probléme de
résolution des systémes d’équations différenticlles dépend aux plusieurs algorithmes insistants
sur des approximations de I’intégration sur une variable continue par une sommation sur une
variable qui prend des valeurs discrétes du type:

t = (i—1)dt (iii-3)

Ou dt : le pas d’intégration dont la valeur est petite mais finie.
Cette intégration est verifié par des algorithmes comme : 1’algorithme de Range-
KuttaGill, la méthode des différences centrales, méthode d’Euler - Cauchy, méthode de

Verlet, méthode de Liouville et le modele des spheres durs.
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Ces grandes variétés de choix sont a priori limites par les lois fondamentales de la
dynamique classique qui généralement sont dépendent de la conservation de I'énergie du
systeme a la cour du temps, de I’'impulsion totale et du moment angulaire.

I11-2-2. Algorithme de Verlet :

L'algorithme proposée par L-Verlet, historiquement [4] est I'un des premiers introduit,
et il reste encore I'un des plus utilisé actuellement.
Pour des raisons compliquées on considere un systéme conservative qui posséde un nombre
de particules de densité N, notant r un vecteur a 3N composantes (r1,r2,....rN) au r désigne le
vecteur position.
D’apres le principe de la dynamique, I'équation de mouvement s'écrit :

mdz2r/dt2=f(r(t)) (iii-4)

En faisant un développement de Taylor.[5] ,on aura :

r(t+At) = r(t) + v(At + % (At)? + % (At)3 + o(At)* (iii-5)
De méme :
r(t — At) = r(t) — v(t)At + % (At)? — % (At)? + o(At)* (iii-6)

Par la sommation de (iii-5) et (iii-6), trouve
r(t + A0 + (e — A0) = 2r(®) + L2 202 + 9((a0)*(ii-7) (iii-7)
Le calcul de la nouvelle position effectué avec une précision d'ordre 4,cet algorithme

n'utilise pas des vecteurs les vitesses des particules pour calculer la nouvelle position ; on peut

toute fois déterminer celles - ci de la fagon suivant:

V() = TR g ((ary2) (iii-8)

111-2-3. Conditions aux limites périodiques :

Pour simuler un milieu fini, on utilise dans une simulation des conditions aux limites
périodiques. Le calcul de la force interagissant entre deux particules i et j se fait souvent entre
Iimage de j notée (j") la plus proche voisin de particule i et non entre les deux particules
appartenant a la boite simulation ci-dessous.

Important :
Avec les conditions aux limites périodiques, la distance la plus courte entre i et j n’est

pasrmaisr’.

.
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4)’

Figure 111.1 : Boite de simulation.
[11-2-4. La limite de la dynamique moléculaire :

La limite intrinséque de la modélisation Monte Carlo de ce qu'on ne considere pas la
dynamique ‘réelle’ du systéme. Pour des systemes continus définis a partir d'un Hamiltonien
classique, il est probable de résoudre les équations du mouvement pour un ensemble des
particules.

Pour des systemes atomiques en dehors de la région critique, cela est trés suffisant,

mais se revélé trés limitant pour des édifices moléculaires plus complexes comme les
molécules biologiques.
111-3. Codes et logiciels de la dynamique moléculaire :

Le suivi temporel du systeme (ion+atome) est effectué en intégrant les équations
dynamiques du mouvement de Newton. Les données d'entrée sont : les positions et les
énergies initiales du l'injecteur et de I'ensemble d'atomes constituée la matiere, la plupart du
temps, on supposera donc que le réseau a une structure cristalline.

Nous nous intéressons plus particulierement aux logiciels utilisant la (DM). Ainsi que nous
allons étudier KALYPSO beaucoup qui est le logiciel de référence.
I11-3-1. Présentation de Kalypso :

L'un des logiciels de simulation les moins célébres est Kalypso, il est disponible
gratuitement. Kalypso effectue une simulation particuliérement performante en temps de
calcul.

Ce logiciel de type Monte Carlo simule I'interaction entre un ion(un gaz rare (Ar, Xe,
Kr, ...)) simple ou un atome métallique. [5] et un solide, en se basant sur la méthode
de « Dynamique Moléculaire ». Un grand nombre de collisions est genérée, ce qui permet
d'obtenir des données statistiques comme : le rendement de la pulvérisation, les profondeurs

de Il'injection des ions, et encore le déplacement des atomes recueils.

.
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Les parameétres physiques d'entrée de Kalypso sont les caractéristiques de I'ion et du solide.
Ainsi, ce code était spécifié par 6 fichiers input: cible, projectile, run, model, impact et
inelastic. Ces fichiers sont générés par un programme utilitaire appelé « SPIDER ». Pour
I'exécution des fichiers "input”, on lancera le programme (Kalypso). En fin le traitement et
I'interpreétation des résultats effectuéparle programme (Winnow).
I11-3-2.Les types de potentiels utilisés par le kalypso:

A vu analytique, le potentiel d'interaction pour tout couple d'atomes est une fonction
du seul parametre (le rayon réduit).Le Kalypso utilise un potentiel dit le potentiel de coulomb

écrante est définie par I’expression :

V(ry)= 2,2,€" ZCk exp (-b,r; /a) - (iii-10)

Are,l;

Ou l'index d'addition k varie de 1 a 3 pour les potentiels Moliére, et de 1 a 4 pour le
potentiel ZBL (Zieglar-Biersack-Littmark), et cy, bk et a (le rayon d’écrantage) sont les
coefficients définis difféeremment pour les divers potentiels
111-3-3. Méthode de Monte Carlo :

Parmi les techniques de simulation, pour objectif de modélisation de l'interaction ion-
cible, sont plus appropriés pour I'étude des collisions binaires [7].La méthode de Monte Carlo
considére que la cible a I'état amorphe, ainsi que leurs constituants étaient susceptibles
particulierement ales collisions binaires. Ce type de code a une bonne statistique, nécessite
des temps tresréduits [8].

I11-3-4. Les codes basés sur I'approximation des collisions binaires :

Elles sont plus simple a l'usage, une durée de tempe tres raisonnable. On cite deux

composés de codes principaux liésa I'approximation des collisions binaires :

111-3-4-1.Cas des cibles amorphes :

Le considérablement de cible est toujours a un structure "désordonnée", les deux
particules de systeme ion-cible étaient isolées, tel que la potentielle compagne est de type
"colombien écrantée" qui joue un rdle de simulation d'un groupe de collisions "un cascade de
collisions”, et la pulveérisation induite.
111-3-4-2.Cas des cibles mono-cristallines :

Ce type de logiciel a I'objectif de traiter la cible ex: code de Marlowe [9], et les

emplacements atomiques dans la cible doivent &tre données.

.
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En point comparative, la différence entre ces codes et le code Kalypso intervenant sur la

possibilité d'introduire une dépendance temporelle, ainsi que la simulation des collisions entre

deux atomes en mouvement dans la cascade.

Le tableau ci -dessous donne les principales particularités de ces deux groupes de codes :

BCA

Dynamique Moléculaire

BCA: Approximation des Collisions Binaires

Toutes les interactions sont
considérées.

KALYPSO
Cibles amorphes Cibles cristallines et aussi
Monte Carlo amorphes
TRIM (ne tient pas compte MARLOWE (cristallographie de
de la structure de la cible) la cible et prend en charge la
température de la cible)
Temps de calcul
Rapides Longs

Bonne statistique

pour des énergies variables allant de quelques eV jusqu’au
KeV

uniquement a faible énergie

Paramétres d'entrée

énergie de liaison, de surface et de déplacement, le nombre
d’ions incidents, I’angle d’incidence,....

position et énergie du projectile et des
atomes de la cible + potentiel d'interaction
des atomes de la cible avec eux-mémes et
avec l'ion incident

Tableau I11.1 : les principales particularités de ces deux groupes de codes

I11.4. Les codes basés sur I'approximation des collisions binaires

La méthode utilisant I'approximation des collisions binaires est plus simple a mettre en

ceuvre et plus rapide en temps de calcul, ce qui est un facteur de choix important. On distingue

deux categories de codes basés sur cette approximation [10]:

-
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I11.4.1.Pour les cibles amorphes :

Ces codes de type Monte Carlo supposent que le solide est désordonné « amorphe » et
que les particules sont soumises uniquement a des collisions binaires. On utilise alors un
potentiel d'interaction simplifié de type coulombien écranté. Le choix d'un tel potentiel
associe a lI'approximation de collision binaire permet de simuler les cascades de collisions et

la pulvérisation résultante [11].

Les distributions théoriques des parcours, des défauts, des phonons, des ionisations,...
peuvent étre calculées par des méthodes statistiques [12, 13,14] (code TRIM et ACAT), ou
par des méthodes analytiques (code Marlowe ou BCA), a partir des quatre premiers

moments.

111.4.2. le programme TRIM :

Le programme TRIM a d'abord été congu pour modéliser le parcours des ions
incidents dans une cible amorphe [15]. Il a été ensuite modifié de facon a tenir compte des
collisions des atomes de recul, dans I'étude de la pulvérisation [16]. . En effet, au terme de
plusieurs collisions, la direction des atomes de recul & une probabilité non nulle d'étre orientée
vers la surface et les atomes éjectés peuvent ainsi étre comptabilisés.

Le principe de fonctionnement de TRIM dans sa version actuelle est le suivant. Un ion
est envoyeé sur une cible amorphe et son parcours est suivi pas a pas dans le matériau. Les
collisions binaires de cet ion, avec un atome choisi aléatoirement dans la cible, puis les
collisions de cet atome de recul, sont étudiées. Quand un second ion arrive, il voit la cible
telle gu'elle était a l'origine. Cet événement est donc indépendant du précédent. Il n'existe
donc pas de notion de mémoire de la cible et méme si les atomes éjectés peuvent étre
comptabilisés, la cible garde toujours les mémes dimensions (épaisseur et concentration).
C'est un premier point important qui sera corrigé dans notre version pour rendre compte des
effets de diffusion.

L'ion incident est suivi jusqu'a ce qu'il céde suffisamment d'énergie a la cible pour que
son énergie restante soit inférieure a un seuil fixé, de lI'ordre de 5 eV, ou bien qu'il traverse la
cible. Les orientations cristallines ne sont pas prises en compte : la cible est considérée
comme amorphe. Le parameétre qui caractérise le composé est sa densité.

Cette méthode s'applique sur un large spectre d'énergie, de 0,1 KeV jusqu'au MeV. Elle

permet l'accés au rendement de pulvérisation, a la distribution des ions implantés, au taux de

-
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création de lacunes et de phonons. Elle s'applique pour une cible contenant jusqu'a quatre
éléments dans trois couches distinctes.

Les avantages des résultats de ce calcul dans la gamme d’énergie de notre domaine de
modélisation, sont de plusieurs ordres :

1- suivre toutes les distributions de parcours des ions implantes,

2- les pertes d’énergies électronique et nucléaire,

3- les déplacements atomiques dans la cascade de collision,

4- les dégats créeés a travers les couches superficielles de la cible,

5- la concentration des ions implantés dans le matériau cible.

Tous ces points sont pris en considération dans notre travaille. 1ls sont détaillés dans le
quatrieme chapitre. Le programme TRIM basé sur la théorie suivante : Dans une cible
amorphe, le parcours d’un ions s'effectue comme suit. L'ion se déplace sur une trajectoire
rectiligne entre deux chocs. Avant un impact, il est nécessaire de connaitre son énergie, sa
direction, sa position. L'atome cible est choisi de maniére aléatoire. Seules sont calculées les
pertes énergétiques de I'ion incident ainsi que les angles pris au terme de la collision. La
méthode originale de TRIM est de travailler dans le référentiel de centre des masses et
d'utiliser des énergies réduites.

Comme nous l'avons détaillé précédemment, les pertes énergétiques sont de deux sortes,
les pertes inélastiques et les pertes élastiques. Ces derniéres vont déterminer les différents
angles de diffusion et de recul des atomes par des collisions nucléaires avec les noyaux qui
produisent des phonons (vibration des atomes) et des déplacements atomiques (création des
désordres) [17]..

Dans le programme standard TRIM, I’énergie transférée a un atome cible est analysée
pour donner les résultats suivants : I’ionisation induite par les atomes repoussées, le nombre
de lacunes et d’interstitiels crées suit a une cascade de collisions, et également le nombre de
collisions transférant des énergies inférieures a E4 (énergie de déplacement), et qui produisent
des phonons. Le code TRIM couple deux méthodes : celle de Kinchin-Pease modifiée pour les
calculs locaux, et celle de la cascade de collisions (suivi des atomes individuels reculés
jusqu’a ce que leur énergie devienne inférieure a Eq). Cette derniere donne directement la

distribution spatiale des defauts [18].

Nous donnons ici de fagon trés schématique le principe global de raisonnement. Soit
Z; le numéro atomique de 1’ion, et Z;, celui de I’atome cible. E; et E, sont les énergies des

deux particules apreés la collision.
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Si Ex> E4, I’atome bousculé a assez d’énergie pour quitter son site: c’est le
déplacement. Si, en plus, E;> Eg, I’ion incident quitte également le site. L’atome cible devient
a son tour une particule incidente, d’énergie égale a E, moins son énergie de liaison
cristalline. En cas de déplacement de 1’atome, mais si E; <E», deux cas de figure peuvent se
présenter: (1) Z; = Z, I’ion incident reste sur le site, c’est une collision de remplacement
(équivalente a un ‘carreau’ au jeu de pétanque) ; (2) Z; = Z I’ion devient substitutionnel (et

électriquement actif).

Si Ex< Eg, I’atome éjecté n’aura pas assez d’énergie et il retournera alors a son site en créant
des phonons. Si, de plus, E; <E», I’ion devient un interstitiel tout en produisant également des

phonons, ce qui échauffe le matériau.
111.4.3. Pour les cibles cristallines

Ces codes ne s'intéressent généralement qu'a la cible, par exemple MARLOWE. Les
positions de tous les atomes dans le réseau doivent étre connues. Le calcul de la prochaine
collision se fait a travers une procédure spéciale. Les principales différences avec les codes
précédents sont la possibilité d'inclure une dépendance temporelle et de simuler les collisions

entre deux atomes en mouvement dans la cascade.
I11.5. Remarques :

Ce type de code a l'avantage d'étre rapide et une bonne statistique peut-étre atteinte
rapidement .Un des problémes provient du fait qu'a basse énergie, I'nypothése des collisions
binaires n'est plus vérifiée. On peut appliquer ces codes pour des énergies supérieures a 1 keV
[19]. . De tels codes considerent un potentiel répulsif tandis que I'énergie de liaison est un des
paramétres d'entrée du systeme. D'apres Heiland [20]. , si on fait I'approximation des
collisions binaires, on néglige le mouvement thermique des atomes de la cible, les liaisons
entre les atomes de la cible, les pertes inélastiques et les effets quantiques. Certains codes tels
gue MARLOWE prennent en compte les pertes inélastiques et les vibrations thermiques pour
des températures élevées, dans certaines de leurs versions , qui est basé sur la méthode de

dynamique moléculaire.
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CHAPITRE IV : RESULTATS ET DISCUSSIONS

IV.1. Introduction :

Nous allons maintenant nous intéresser aux principaux resultats de simulations
obtenus dans le domaine de I’implantation ionique, qui abordés le phénomene d'éjection des
atomes cible par le bombardement des ions incidents. Ce phénomene joue un réle important
dans développement technologiques notamment a industrie moderne, et dans des techniques
pour la modification et I'analyse des surfaces des matériaux [1].

Ces résultats étaient réalisés sur la ligne "Kalypso" dans sa version 2.1. [2] et le code
SRIM dans sa version 2008.04.

A cet effet, on Suivant toutes :

1. Lesdistributions de parcours des ions implantes.
2. Les pertes d’énergies €lectronique et nucléaire.
3. Les déplacements atomiques dans la cascade de collision.

4. Y(E) : I'évolution de Y a incidence normale.
5. Y(0) : I'évolution de Y(0) a une énergie des ions incidents de 5 Kev.

6. Les dégats créés a travers les couches superficielles de la cible.

7. La concentration des ions implantés dans le matériau cible.

8. Les distributions énergétique, et angulaire des atomes de cuivre pulvérisés.

Aussi, nous avons examiné l’influence des autres paramétres comme: le plan
cristallographique de la cible, la masse des ions incidents: Xe, Kr et Ne, la température de la
cible, ainsi que le potentiel interatomiques.

IV-2. Paramétres d'initialisation :
Les fichiers des données d’entrée "Spider" gere des bases de données, dans lequel en

incluant et stockant les parameétres d'entrés; cette situation est illustrée sur la figure (1V.1).

.
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B Spider

[Target] Projectile Run Model Impact Inelastic Utilities Help
New > ‘ Face-centred cubic » (100) surface
Edit flags Body-centred cubic » (110) surface

Visualiser (2D) H-e"39°"3| (hep) » (111) surface
Visualiser (3D) Diamond »
Rocksalt (NaCl) »
Neighbour distances Sphalerite (ZnS) ,
Lattice and site energy sl 4

Layer relaxations
Make Gaussian file (*.trg -> *.gjf)

Exit

Figure 1V.1: Stockage des fichiers.
Le "Spider" permet de visualiser et de structurer ces données.

Notre méthode de calcul considere une cible de Cuivre constituée de 968 atomes, a
une température ambiante (300 K).Ensuite, nous étudierons la variation de Y(E=5 keV
,0=0°) pour différentes valeurs de T .

Quelques vues de la cascade de collision par Kalypso :

Aprés la pénétration du projectile dans la cible de Cuivre, on remarque trois

phénomenes fondamentaux figure (2) :

39
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L'implantation

IV-3. La correspondance entre le rendement de pulvérisation et les différentes
grandeurs :
IV-3-1. Le rendement de pulvérisation en fonction de I’énergie d’incidence :

Les projectiles d’Ar approchent a impact normale en tenant des énergies rampant de 1
kev a 10keV. les objectif de Cu maintenue & T= 0 k , est conduite selon le plan (111)

18  Ar-Cu (111)
= I ]
S 16 [ T,
= |
8 r S—a
E 141 \
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~— | |
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g 10 ©
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= 8
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Energie incidente (KeV)

Figure 1V-3 : Evolution du coefficient de pulvérisation de (Cu)

en fonction de I’énergie incidente.
En fonction de I'énergie des ions impactant la cible, on peut remarquer que le

rendement de pulvérisation passe par trois régions principales :

Entre 0 et 0.5 keV , les ions sont simplement rebond et retour a I'état d'atome gazeux,
sans delaissement d'influence sur la surface ,parce qu'ils ne possedent pas I'énergie suffisante
pour rompre les liaisons du solide, ainsi que I'énergie qu'est insuffisante pour traversée un
barriére de potentiel répulsive de la surface de la cible.

Dans cette région, le coefficient de la pulvérisation de (Cu) est nul, comme le montre
dans la figure (1V-2).
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Afin d'augmenter encore I'énergie, on remarque une deuxieme région trés importante
ou la plage de fonctionnement se situe pratiqguement entre 0.5keVet 3keV. Dans cette gamme
d'énergie, le phénoméne de la pulvérisation devient conséquent et sa variation soit
harmonique telle qu'elle croit graduellement avec I'énergie jusqu'a la valeur de 3keV.
Toutefois, seuls les atomes situés proches de™ la zone d'impact™ sont sujet a la pulvérisation,
et ¢ca macroscopiquement due a I'expulsion d'un atome de la cible ayant subit de multiples
collisions internes. Celle ci résulte de la collision entre 1’ion Ar+ et la cible (Cu).De surcroit,
I'ionisation des atomes d'argon dans une zone proche et localisation de la cible de Cuivre .A
ces énergie, la concentration d'atomes métalliques sera réduite. [3]

- ‘ -
- .
-

&
N s A

o Atome argon . ton argon (Ar+)

“* Atome de la cible

Figure 1V-4: Principe de pulvérisation [4].

Pour des énergies supérieures au 3keV, les ions induisent lors de leur impact des
cascades de collisions denses dans le volume de la cible [4]. Toutes les liaisons atomiques
environnant I'impact sont défoncées. Cet intervalle qui ne concerne pas notre étude peut étre
traité de maniére statistique.

De plus, a ces énergies, le phénomene d’implantation devient conséquent. Les ions
tres énergétiques pénétrent profondément sous la surface. lls peuvent induire des
modifications structurales du réseau cristallin mais sont peu efficaces pour 1’¢jection
d’atomes.

Nos résultats de calculs confirment bien les études expérimentales réalisées sur le

bombardement avec des ions [5,6]
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IV-3-2. Le rendement de pulvérisation en fonction de I’angle d’incidence :

Maintenant si on fait varier l'angle d'incidence des particules chargés a deux valeurs
énergeétiques 2keV et 5keV, on constate dans la figure (IV-4) que les pénétrations étre faibles
a incidence rasante et varient respectivement entre 12,4 et 15,1 (atome/ ion) entre 2keV et
5keV jusqu'a 29° tel qu'elle augmente ensuite rapidement jusqu’a ou il égale 27,8 (atome/ion)
a incidence maximale Om=50°.

Au de 13, le flux de pulvérisation chute doucement jusqu'a une incidence oblique de 80°
ou les ions sont réfléchies sans transfert de quantité de mouvement a la cible, ou le rendement
de pulvérisation s'annule totalement a 90°[7], ce qui implique que la cascade de collision se
rapproche de plus en plus de la surface si I'angle d'incidence augmente[8].

De fagon générale, on peut voir que 65% des atomes de Cuivre érodés a une angle
d'incidence inférieure de 50°.Donc, on comprend aisément que le coefficient de pulvérisation
Y (6°) dépend fortement de la direction étudiée, et plus l'incidence est rasante plus la déviation
minimale pour que le collision acquiere un mouvement vers I'extérieur de la cible.

De plus ou I'angle d'incidence augmentant, la probabilité d'interaction (chocs) avec la cible
s’éleéve. Ces interactions lui transferent toujours une quantité de mouvement vers I'extérieur.
Ainsi, la probabilité pour qu'une collision acquiere une énergie cinétique normale a la cible

supeérieure a I'énergie de surface croit avec I'angle d'incidence [9].
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Figure 1V-5 : Variation de rendement de pulvérisation en fonction

de I’angle incidence pour le plan (111).
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IV-3-3. Le rendement de pulveérisation en fonction des plans Cristallographiques :
La figure type de variation du rendement de pulvérisation en fonction des plans
cristallographiques accessibles par cette simulation est représentée ci-dessous.

Comme le résultat est similaire, on observe une superposition entre deux courbes
correspondant aux orientations (111) et (100) avec laquelle ou l'intensité est moins importante
quand on augmente I'énergie, la pression totale et la température de dép6t. En générale, dans
les matériaux monoatomique, et lorsqu'il s'agit d'un self bombardement, les atomes pulvérisés
ont tendance a étre €jectés dans des directions de taux de compacité élevés [6].

On observe également une troisieme courbe plus intense qui est autour de 3,8 et
correspond au plan (110), ce qui suggére le phénomeéne de canalisation [10].

A vu comparative, on constate que Y(110)>Y(100)>Y(111) due a I'existence de
différence entre les chaines d'atome, tel qu'on a un impact tres fort au plan(111) qui conduit a
la rétrogradation des atomes cible et donc le Y(111)<<.Le méme raisonnement pour le plan
(100) ou on a une chaine linéaire .

Par contre, I'atome dans le plan(110) qui recoit I’énergie la transmet a ses plus proches
voisins. Ce seront donc ces plus proches voisins qui seront concernés par les échanges

énergétiques, donc on n’a pas le phénomene d'accumulation, mais on a une pulvérisation.
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Figure 1V-6 : Rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie incidente
Pour les trois plans Cristallographiques du Cuivre.
IV-3-4. Le rendement de pulvérisation en fonction de la température:
La possibilité de dépdt d'un matériau dépond de son aptitude a s'évaporer pour une

température donnée. Les plus part des materiaux (Al, Pb, Cr...) peuvent étre évaporés.

.
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La contribution de tempeérature dans le processus de la pulvérisation ionique est presque
négligeable. [11],tel que ce dernier qui est forcément lié & la quantité de mouvement cédée au
moment du choc, ainsi que distingué par le mode de creation de particules est décrit dans

La figure suit décrit la variation de Y(E=5 keV, 6=0°) pour différentes valeurs de T .

A partir de ce graphe, on remarque clairement une croissance de nos films de Cuivre
monocristallins a I’intervalle [0,600 k] tel que lorsque les ions d'argon diffusés créent
beaucoup de désordre (contraction, et I'agglomération) de création de défauts et des vibrations
cristallines(phonons)aussi, un ensemble de déplacement atomiques (défauts+remplacement) et
des échanges thermiques (dilatation), ce qui conduit a I'ionisation et I'accélération de ces
atomes ionisés vers I'extérieur. Dans ce cas, la pulvérisation est probable.

Apres tous ces effets, les atomes de Cuivre sont ralentis et le réseau sera caractérisé par un
phénomene de "relaxation”, comme le montre dans la figure ou nous observons nettement une

stabilité et une constance d'Y (T).
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Figure 1V-7 : Variation du rendement de pulvérisation en fonction de température.
IV-3-5. Le rendement de pulvérisation en fonction de la masse:

Comme nous l'avons cité dans le deuxiéme chapitre, les ions énergétiques pénétrant
dans la matiére perdent leurs énergies essentiellement par des chocs inélastiques qui
conduisent a l'excitation ou l'ionisation du milieu traversé, et par les chocs élastiques avec les
noyaux qui produisent des déplacements atomiques(création des défauts) et des phonons(
vibrations cristallins)[8]. c'est I'effet de I'énergie; mais si on fait une étude caractéristique sur

la masse de ces ions, quel est I'influence donc de cette parametre a l'intensité d'ionisation Y (M
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ion)?. L'allure qui suit donne une analyse quantitatif des différentes types des ions incidents
(Ar : argon, Ne: néon, Xe: xeon et Kr: krypton) sur le monocristal(Cu) varient & deux valeurs
d'énergie 2keVet 5keV.
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Figure 1VV-8: Variation du rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie incidente pour
les différentes masses.

Les pénétrations dans(Cu) Sont relativement faibles et croient avec I'énergie
incidente. Ainsi lors de la pulvérisation, les atomes sont éjectés de maniere physique
périodique sous l'action de diverses grandeurs (masse atomique, densité volumique (rayon) et
le numéro atomique Z). Si on fait le bilan des différents phénomenes :

- Dans la cascade de collision, I'atome cible crée d'avantages de phonons et de défauts que
les ions incidents. [12, 13, 14]

- La probabilité d'interaction de Kr et Xe est grand que les deux autres éléments Ar et Ne
parce que la section efficace de Kr et Xe est plus grand.

Donc concernant les éléments de Xe et Kr qui on peut considérer comme des €léments
"lourd" de masses respectivement (131,34 amu) et (83,80 amu), on remarque que les atomes
pulvérisés présentent une distribution plus large que ceux produit par les autres éléments (Ar
(39,948 amu), Ne (20,379 amu) qui sont également légers.

Alors, on conclus que le rendement de pulvérisation augmente lorsque la masse de

projectile augmente.[15]

.
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IV-3-6. Le rendement de pulvérisation en fonction de potentiel d’interaction :
Pour avoir I’influence du potentiel d’interaction sur le taux de pulvérisation, nous avons
repris le méme travail de la section 1V.3.2, mais en changeant le potentiel Vzg_ par le

potentiel VoLiere, NOUS obtenons les résultats ci-dessous :

Pour un angle d’incidence inférieur a 30° le calcule du rendement donne a peu prés le
méme résultat pourtant, au dela de 30°le potentiel ZBL attribue un rendement plus important
que MOLIER. [16, 17, 18]

Donc avec I’allure globale qui reste semblable, Vmorere SOUS-estime le rendement de
pulvérisation par rapport a Vzg, .
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Figure 1V-9 : Influence du potentiel d’interaction sur le rendement de pulvérisation.
IV-3-7. Le rendement de pulvérisation en fonction de nombre d’impact :
La variation du nombre de projectile sur le rendement de pulvérisation est apparait une
courbe légerement linéaire (ions d’argon, accélérées avec une énergie de 5keV). On remarque
que lorsque ce nombre s’éleve, le rendement de pulvérisation diminue légérement [19], mais

reste assez stable dans les limites des barres d’erreurs.
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Figure 1V-10 : Variation de taux de pulvérisation en fonction du nombre d’impact.

IV-4. La distribution énergétique et angulaire :

Apres avoir les résultats de I'étude de l'influence de ces différentes grandeurs sur le
phénomene de pulvérisation ionique, on sue également 1’énergie cinétique et la direction de
flux des atomes pulvérisés d’une cible de Cu, sous I’effet d’un bombardement ionique
d'argon a incidence normale. Ces atomes pulvérisés sont émis spontanément par lI'argon, avec
une énergie de I'ordre de quelques 10 eV. Cette approche de calcul nous permet de calculer
les distributions énergétiques et les distributions angulaires voir figure (4.10 et 11).

IVV-4-1. Distribution énergétique :
La simulation se fait pour les trois plans cristallographiques(100), (110) et (111), ainsi
que pour différentes valeurs de I'énergie cinétique d'Ar choisie arbitrairement.

On constate clairement que les trois courbes ont une méme structure ol on a une
distribution conique dans l'intervalle [0,10] eV.

Typiquement, des atomes de cuivre pulvérisés sous 0.5 keV d'Ar+ présentent une
énergie moyenne lors de leurs éjection de I'ordre de 10eV,[20],avec un maximum de I'énergie
d'impact des particules de Cuivre pulvérisées situe dans la gamme de 2 a 3eV [21];une
décroissance a partir de 10eV jusqu'a 30eV et se réalise finalement par une droite
infinitésimal tél que I'histoire de la particule se termine lorsque son énergie est inférieur a une
valeur spécifiée au préalable ou bien lorsque sa position située hors de la cible. [22]

On note ici que le maximum de ces courbes est lié globalement a la cible, tel que sa
potentialité (I'énergie de liaison surfacique) joue un rdle de filtrer les conséquences d'un

cascade de collision Donc, tous les atomes qui ont une énergie supérieur a I'énergie de surface
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de Cuivre qui égal a 2,4eV [22] avaient la chance de ressortir hors la cible sous forme un

""adatome" et selon le phénomene de ** I'adsorption*".
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Figure IVV-11 : Distribution énergétique des atomes pulvérisés de Cuivre a différents plans
(a) Plan (111), (b) Plan (110), (c) Plan (100).
IVV-4-2. Distribution angulaire :

Lors de la pulvérisation d’une cible, les atomes sont ¢jectés de manicre physique sous
I’impact d’ions dans toutes les directions. La figure (IV.12) est représentée le nombre
d'atomes pulvérisés en fonction de I'angle d'émission pour quatre valeurs énergétiques.

Les résultats de ces simulations indiquent que la probabilité de trouver des atomes
pulvérisés est moins importante lorsque la déviation hors la cible est minimal, et la
distribution angulaire sera augmentée de fagon linéaire avec la pression d'argon [23],1a nature
structural de la cible et les liaisons chimiques.

Le maximum de ces atomes pulvérisés est atteint pour des angles polaires d’émission
compris entre 40° et 50°, I’allure de la distribution angulaire reste quasiment identique pour
les deux plans(100) et (111) et plus perturbé pour n’importe quelle valeur d'énergie incident.

Pour le plan(110), I’allure que montre figure IV.12. (C) est différente, 1’anisotropie du

matériau (de la cible) en est peut étre responsable.
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IVV.5.Résultats et discussions par le code SRIM:

Cette deuxiéme partie regroupe tous les résultats concernant le bombardement par les
noyaux d’Argon. Dans notre étude nous avons variés I’énergie du I’Argon de 1 Kev a 10 Kev
pour mettre en évidence la variation des différents mécanismes engendrés par la cascade de
collision, ou nous avons choisi I’implantation des projectiles avec une énergie de 1’ordre de 3
keV et au nombre égal & 10* ions pour comparait notre résultats de Kalypso . Par la suite on

va étudier :

- Les distributions des parcours.
- Lebilan des pertes d’énergie.

IV.5.1.Distribution des parcours :

Lorsque les noyaux de I’Argon pénétrent dans la cible a des énergies de 03 keV, ils
se distribuent sous un profil qui ressemble a une gaussienne, mais avec quatre moments au
lieu de deux moments de distribution pour la gaussienne voir figures IV-14. On constate que
les pénétrations des ions de 1’Argon se distribuent dans la zone superficielle de 1’ordre de
2Rp = 54 A. La dispersion des parcours est légérement faible que le parcoure moyenne qui

est égale a 16 A.

-
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IV.5.2. Perte d’énergie et création de désordre

Les énergies d’implantation des ions utilisées dans notre étude est 3 Kev, nous situe
dans le domaine des pertes d’énergies L.S.S (Lindhard, Scharff et Schiott) [24], ou presque
la totalité des pertes d’énergie est nucléaire tableau 1. Ce qui donne beaucoup de création de
défauts et de phonons, donc beaucoup de déplacement atomique. Si on fait le bilan des pertes
d’énergies (tableau 1), on constate que I’énergie dissipée sous forme d‘ionisation inférieur a
I’énergie dissipée par collision nucléaire (sous forme de défauts et de phonons) voir figure IV-
15. maintenant si on fait le bilan de pertes d’énergies €lectroniques crées par 1’ensemble des
ions dans la cascade, la figure 1V-16 nous montre que les atomes de reculs (atomes cibles)

contribuent beaucoup plus a la perte d’énergie €électronique et nucléaire que les ions d’argon.

L’énergie dissipée (KeV) sous forme :

d’Ionisation des Défauts des Phonons
Ar Cu Ar Cu Ar Cu
9.24 10.51 1.11 6.76 3.99 68.39

Tableau VI-1 : perte d’énergie en fonction 1’énergie d’ionisation, les défauts, les phonons.

<
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Le travail effectue dans le cadre de ce mémoire de master, consiste a mettre au point
un procédé d'élaboration par voix physique largement utilisé pour les applications du dépot
des couches minces (LE SPUTTERING) présentant un intérét certain pour de nombreux
secteurs industriels qui demandent une qualité elevée des couches. Ce travail concrétisé par le
présent manuscrit a été rendu possible grace aux études du processus d'interactions ION-
CIBLE et a l'aide des deux méthodes de simulations numériques connue, la dynamique

moléculaire DM et les collisions binaire BCA.

Dans un premiére temps, 1’'interaction entre un ion incident et une cible a été détaillé
par une présentation des différentes caractéristiques de la DM, afin de pouvoir décrire les

cascades de collisions par la BCA.

Nous avons étudié les effets de I’implantation ionique dans les matériaux FCC par les ions

d’Argon (3Kev).

En particulier, nous intéressons sur le cas du modéle kalypso et sur ces parametres
d’entrés .le développement de la technique de la pulvérisation ionique , nous a permis
d’évaluer le rendement de pulvérisation , tel qu’on a constaté que ces les parametres : énergie
, I’angle d’incidence , le potentiel d’interaction , les plans cristallographique et la masse des
projectiles sont luis responsable a la qualité et le rendement , ainsi suivre le flux des espéces

pulvérisés.

On a constaté que le projectile se distribuent en surface et causent beaucoup
d’événements sur la structure du matériau dans une zone superficielle d’épaisseur 54 A. Nous
avons mis en évidence que les défauts « paires de Frenkel » et phonons « vibrations du
réseau » sont prépondérant sous ’effet du bombardement de 1’Argon, les remplacements ou
les substitutions sont aussi considérables ce qui justifie leur intérét par leur arrangement dans

la surface du cuivre.

Les résultats obtenus sont probants du fait qu’ils soient en bon accord avec les
données théoriques et ceux de la littérature, cependant plusieurs voies restent a explorer

dans ce domaine.




CONCLUSION GENERALE

L’implantation ionique c’est une méthode, efficace peu couteuse et relativement
simple par rapport aux autres méthodes utilisées pour I'élaboration des couches minces et

surtout pour le traitement de la surface.

Il nous reste a confronter nos résultats aux données expérimentales ainsi que ceux
déduits par d’autres codes essentiellement basés sur une approche de type dynamique

moléculaire.




Résumé

Résumé

L’implantation ionique est une des techniques les plus utilisés dans I'industrie pour le
dép6t des couches minces, ce procédé consiste a arracher les atomes et implantés des ions a une
surface métallique suite au bombardement de cette surface des ions a faible énergétiques,
géneralement crées par un plasma dans un gaz inerte.

La distribution des ions au cours de I’implantation est considéré comme un traitement
de surface, dont nous parlerons tout le long de manuscrit permet d’obtenir des couches minces
avec une bonne adhérence et des propriétés qui sont techniquement contr6lables par des
paramétres des systemes lon-Cible, 1’objectif de cette mémoire est la caractérisation fine du
processus de pulvérisation et de déplacement des atomes dans une cible monocristalline.
Abstract

lon implantation is one of the techniques most used in the industry for the deposition of
thin layers, this process consists in tearing the atoms and implanting ions on a metal surface
following the bombardment of this surface with low energy ions, generally created by a plasma in
an inert gas.

The development of ions during implantation is considered as a surftreatment, which
we will talk about throughout the manuscript allows to obtain thin films with good adhesion and
properties that are technically controllable by parameters of the systems ion -Target, the
objective of this thesis is the fine characterization of the process of sputtring and displacement of

atoms in a monocrystalline target.
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