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Introduction



Introduction

Lors du bombardement d’un matériau par des ions atomiques ou polyatomiques, ceux-ci déposent
leur énergie dans la cible. La perturbation engendrée sous forme de transfert d’énergie aux atomes
du milieu peut conduire a 1’éjection de particules atomiques ou agrégats, a partir de la surface de
la cible, c’est le phénomeéne de 1’émission secondaire ou « sputtering ». Cette émission est
caractérisée par un rendement Y (pour Yield) défini comme étant le rapport du nombre de
particules émises au nombres d’ions incidents.

Le rendement est utilis¢ comme sonde de 1’interaction ion-matiére. En effet, sa variation avec les
parametres de la voie d’entrée a savoir : 1’énergie incidente, I’angle, la taille...etc., apporte des
informations sur le mécanisme de cette émission. La compréhension de ce mécanisme permettra de
mieux orienter les applications de ce phénomene. Plus récemment, 1’utilisation des agrégats
comme projectiles s’est avérée plus efficace que celle des projectiles atomiques, en ce qui concerne
le taux d’émission secondaire. Les agrégats sont des grains de mati¢re constitués de deux a
quelques milliers d'atomes. Ils constituent un moyen simple de réaliser des impacts simultanés de
plusieurs atomes sur une surface trés faible et par conséquent d’y déposer une densité d’énergie
trés importante dont les conséquences sont a découvrir.

L’¢tude du sputtering sous I’impact des ions atomiques aide a mieux comprendre les processus
physiques liés aux agrégats. Ces nouveaux projectiles, grace a leurs propriétés, ont ouvert de
nouvelles perspectives aussi bien en recherche fondamentale qu’en recherche appliquée.

En effet, les agrégats sont appelés a connaitre un essor considérable en raison de leur
multifonctionnalité. Les agrégats constituent des objets trés recherchés dans différents domaines et
sont donc un des vecteurs de progres pour la préservation de l'environnement et le développement
durable. L’interaction agrégat- matiére a suscité ’intérét de nombreux groupes de recherche tant
par la compréhension des processus fondamentaux mis en jeu, que par les possibles
développements industriels comme en nanoélectronique. L'un des enjeux est l'élaboration de
nouvelles architectures a I'échelle nanométrique, utilisant les agrégats comme briques élémentaires.
En ce qui concerne le processus d’interaction agrégat-matiere, I’expérience est en avance par
rapport a la théorie. Les modeles théoriques existants tentent d’expliquer le mécanisme de
sputtering, sous I’impact d’ions atomiques, en utilisant différents concepts. Les plus connus des
modele sont: les cascades linéaire (CN), la pointe thermique (Thermal Spike (TS)), des onde de
chocs. Cependant, aucun de ces modeles ne reproduit de fagon satisfaisante le rendement

expérimental sur une large gamme d’énergie allant du keV au MeV. Par ailleurs, on note I’absence

4



totale de modéles analytiques concernant 1’émission sous I’impact d’agrégats, sauf sous forme de
simulation par la dynamique moléculaire. La difficulté analytique est, surtout, lice a la
fragmentation de [’agrégat au moment de I’impact sur la surface de la cible.

Le bombardement d’une surface solide par des projectiles agrégats conduit a I’augmentation de
I’émission secondaire. En effet le rendement de sputtering induit par un agrégat formé de « n»
atomes est plus importent que celui induit par tous ces constituants a 1’état libre a la méme vitesse,
c’est ce qu’on appelle ’effet nonlinéaire.

L’objectif de ce travail est de modéliser le mécanisme de I’émission secondaire a partir de surfaces
métalliques sous I’impact d’ions atomiques et d’agrégats (en incidence normale), sur une large
gamme d’¢énergie (keV-MeV).

Dans le chapitre I, nous rappelons les notions et relations théoriques relatives aux processus de
ralentissement et de dépot d’énergie des ions dans la maticre.

Le chapitre II est consacré a la présentation des modéeles les plus connus utilisant des approches
différentes pour expliquer le mécanisme de pulvérisation. En particulier, nous donnons plus de
détails sur les cascades linéaires CL et la pointe thermique TS.

Le chapitre III concerne I’analyse des insuffisances des modeles TS et CL sur la base des
rendements de sputtering mesurés pour différentes cibles et différents projectiles atomiques. Nous
montrons qu’une approche basée sur I’introduction d’une correction au TS, et en tenant compte des
contributions CL et TS, suffit pour reproduire le rendement expérimental.

Dans le dernier chapitre, nous proposons un modele semi analytique pour décrire la pénétration
d’un agrégat, en utilisant 1’approche décrite dans le chapitre III, et qui tient compte de la
fragmentation. Les résultats obtenus dans le cadre de ce modele démontrent que cette approche
permet de reproduire de facon satisfaisante les rendements expérimentaux mesurés dans les mémes
conditions.

L’ensemble de ce travail a été accompli au laboratoire des Sciences Nucléaires et Interaction lon-
Mati¢re, a la faculté de physique de I’Université des Sciences et de la Technologie Houari

Boumediene (USTHB), Alger. Les programmes de simulation y ont été entierement développés.
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Rappels Théoriques

De fagon générale, un processus d’irradiation peut étre compris si I’on s’intéresse a 1’interaction
ion-matiere. Dans ce chapitre I, nous allons rappeler quelques notions de base concernant les
processus de ralentissement de particules dans la matiére pour des ions atomiques, afin de mieux

comprendre les processus du dépot d’énergie dans la cible et la réponse du milieu a cette excitation.

I -1. Introduction
Le bombardement d’une surface métallique par des ions peut provoquer I’émission d’atomes et
d’agrégats ; c’est le phénomene de pulvérisation ou sputtering. Cette émission est caractérisée par

un rendement Y défini comme le rapport entre le nombre de particules émises et le nombres d’ions

primaires.

Y= nombre de particules émises

nombres d'ions primaires

Lors de I’irradiation d’un matériau par des particules chargées, ces dernic¢res transférent
progressivement leur énergie au milieu traversé par une succession de collisions qui peuvent étre
¢lastiques ou inélastiques dépendants de I’énergie incidente. La perturbation engendrée dans le
milieu va se propager de proche en proche, pouvant conduire a 1’¢jection de particules a partir de la
surface de la cible. Une analyse compléte de I’irradiation implique alors 1’étude de I’interaction
ion-matiere. Le ralentissement d’un ion dans la matieére peut €tre décrit par deux processus quasi-

indépendants :

v Les collisions élastiques : lorsque I’énergie incidente est faible (y < Vg )» Dion

projectile
projectile dépose son énergie par collisions nucléaires €lastiques. Au cours de ces collisions,
I’interaction est de type coulombien, en général écranté.

v Les collisions inélastiques : lorsque 1’énergie incidente est grande (v - v Bohr), I’ion

projectile
projectile dépose son énergie par des excitations ¢lectroniques inélastiques avec les atomes
de la cible (excitation électronique, ionisation des atomes au voisinage de la trajectoire des
ions). Bien que ces deux processus de perte d’énergie existent toujours de facon simultanée,

leur importance relative dépend aussi bien du projectile que de son énergie.
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I.2. - Paramétres importants de ’interaction ion-matiére

I.2.1. Section efficace différentielle.
La probabilité dp(E) qu’a un ion d’énergie E traversant une distance dx pour effectuer une collision

avec un noyau cible est :
dp(E): NadO'(E)dx (I-l)

ou N, est la densité atomique du solide.

La probabilité pour transférer une énergie comprise entre T et T+dT lors d’une collision élastique
avec un noyau cible peut s’écrire sous la forme :

E,T
dp(E,T)= NuddeT
dr (I1-2)
ou do(E,T) est la section efficace différentielle de collision.
Tm est I’énergie maximale transmise lorsque le choc est frontal et E est 1'énergie de la particule

incidente. Ty, est donnée par :

4M M
(M, +M,)

Ou : M, sont les masses du projectile et de la cible respectivement.

La section efficace différentielle de collision nucléaire dépend de la forme du potentiel
d’interaction. Lindhard et al. [1] (Théorie LSS) ont déduit une expression de la section efficace

différentielle basée sur le potentiel d’interaction de Thomas-Fermi :

do(E,T)= dt
( ) t3/2 (1_4)
ou

T
t=e>— I-5
. (I-5)

0.4685

Arp = > (I-6)

172
(212/3 + 222/3)

€ est I’énergie réduite, définie par [2] comme:



M, Ay E
(M,+M,) Z,Z,¢’

E =
(1-7)
et f(tl/ ?) est la fonction universelle de diffusion.

Cette derniére a 6té tabulée par Lindhard et al.[3]. Winterbon et al. [2] ont approché f{t"?) par une

expression analytique générale de type :

7ee)= e ay | @)
ou A, m et q sont des parametres d’ajustement qui dépendent du potentiel d’interaction. A titre
d’exemple :
- Pour un potentiel de Lenz-Jensen[4]:
2=2.92, m=0.191 et ¢=0.512 10°<t"* < 10
- Pour un potentiel de ZBL [5]

A=5.01, m=0.233 et q=0.413 10°%<t"* < 10*
A faibles valeurs de ¢ (107 <£<10) et pour un potentiel en forme de puissance de r:V(r)oc > 1a

fonction f(tl/ %) peut étre réduite a la forme:

1/2—m
)=l (1-9)
Les valeurs de m et A, dépendent de ¢ et sont données dans le tableau (I-1).

!2) en fonction de ¢ dans Iintervalle £€[107,10 ]. On

La fig.(I-1) représente les variations de f(t
remarque que I’expression donnée par Winterbon et al.[2] ajuste bien les valeurs calculées par
Lindhard et al.[3], alors que I’expression (I-9) ne représente une bonne approximation qu’aux

faibles valeur de € .

0.5 - . Patertie| de
| 4= rétrodifiuzion
| de Rhutherford

| en t1

04~  Fotentickn 17 y/
(r =13008%)

Potenticlen 177

(f=0327)

1073 1072 107" 1 10
£=t" fsinf &

1) en fonction deg'? pour un potentiel de Thomas Fermi. (—) représente

l’eq.(I-7), (---) représente [’éq.(I-6) et (—) d’apres la référence/3].

Figure :1-1. : Variations de f(t



Dans le cas ou le potentiel est Coulombien, la section efficace différentielle est donnée, suivant,
Rutherford [6] :

m=1

M, dT
M, ET? (1-10)

ddﬂﬁ:%@;@&)

Dans le cas ou la distance d’approche r de I’ion incident et du noyau cible devient plus importante
par rapport au rayon d’écran arr, la répulsion des couches électroniques diminue le potentiel

d’interaction. Dans ces conditions, le potentiel V(r) tient compte de cet effet d’écran par

I’intermédiaire d’une fonction P/ ) appelée fonction d’écrantage de Thomas- Fermi, avec :

V) =200 ay) i

Sigmund et al. [7] proposent une approximation donnant la section efficace différentielle pour un
potentiel en forme de puissance de r:V(r)ocr_S (s=1/m), avec une fonction d’écrantage approchée

par une loi de puissance de type :

s—1
CD(r/aTF) = %(aij

r (I1-12)
ou s=1,2 ... ks est une constante numérique.
La section efficace différentielle do s’écrit dans ce cas :
C
do = " dT

E’”T”m ,OSTSTm (1_13)
ou : T est I'énergie de I'atome de recul.
avec

2 2m m
.-t (22" ()
2 arp M, (I-14)

ou Ay, une constante.
Les valeurs des paramétres m et A, sont données dans le tableau (I-1) en fonction de la gamme

d’énergie réduite € .
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m A, gamme d’énergie réduite
£
1/3 1.309 £<0.2
V2 0.327 0.08<e<2
1 0.5 =10

Tableau (I-1) : Valeurs de m et de 3 .[8]

1.2.2 - Pouvoir d’arrét :

Lors d’une interaction ion-matiere, I’ion incident transmet son €nergie a la cible tout au long de

son passage dans le milieu, ce qui a pour effet de ralentir celui-ci jusqu’a I’arrét. La perte d’énergie

par unité de longueur est appelée pouvoir d’arrét Noté, _d—E. Ce parametre est caractéristique

dx
de ’interaction ion-matiére.

Selon le processus collisionnel considéré, interactions inélastiques ou élastiques, un pouvoir

d’arrét électronique _4E

. A - dE o \
et un pouvoir d’arrét nucléaire ———| sont définis. D’apres
dx

dx

e n

J.Lindhard et collaborateurs [9,10], le pouvoir d’arrét total ou la perte totale d’énergie par unité de
longueur dans la cible est obtenue en sommant les pouvoirs d’arrét nucléaire et électronique, est
donnée par

dE
dx

dE

_dE|  dE
dx

dx

total n

; (I-15)

Le pouvoir d’arrét permet d’évaluer le parcours réel de 1’ion projectile dans la mati¢re. Au cours de
I’interaction, la vitesse de 1’ion incident diminue et I’ion se retrouve piégé dans la matiére. 11 est
alors possible de déterminer le parcours R de I’ion le long de sa trajectoire dans la cible, donné par

la relation :
E, -1
R = j (d—Ej dE
o\ dx (1-16)

ou Ej représente 1’énergie cinétique de la particule a son entrée dans le milieu.

11



1.2.2.a Pouvoir d’arrét nucléaire.

Le pouvoir d’arrét nucléaire est défini par :

dE

dx

Tm
=N, J' TMdT
A T : (1-17)

ou Tp, est ’énergie maximale communiquée au noyau cible, donnée par 1’éq. (I-3) et Tpin est
I’énergie minimale transférée a un atome cible par un ion incident lors de sa diffusion avec un
angle minimum (@, dans le laboratoire. L’expression donnant Ty, a été déterminée en utilisant les

lois de conservation de 1’énergie et de la quantité de mouvement [9].

Toin = PE (1-18)

avee

2 2
p=—MM 1 MG g - (1+%8in2 comj —[%Hj sin’ @,
(M, +M,) M, M, M,

1/2

(I-19)

Dans le cas qui nous intéresse, I’énergie minimum correspond a I’énergie E4 nécessaire pour

déplacer un atome.

La section efficace d’arrét nucléaire Sy(E) pour un ion d’énergie E, est définie a partir de :

5,(F)=—%

= dT
N, dx

n Tmin dT (1-20)

~ TJ Tda(E,T)

Pour un potentiel en forme de puissances de r, la section efficace d’arrét nucléaire, dans le cadre de

I’approximation de Sigmund et al. [7] (éq.I-13), est donnée par :

C El—Zm

e

1-m

1-m
4M M,
)2

ou les valeurs de m sont données en fonction de la gamme d’énergie réduite dans le tableau (I-1).
12
) .

La section efficace d’arrét nucléaire réduite, S, (¢ ), peut étre calculée en utilisant la fonction f{z

1 &
Sn (é‘) — f(l‘l/z) dr'?
5£ (1-22)

1/2
)

Dans le cas ou f(¢#') est remplacée par 1’éq.(I-7), la section efficace d’arrét nucléaire réduite

devient :

12



S,, (8) — ﬂm gl—Zm
2(1-m) (1-23)

D’autre part, S, (€ ) peut étre obtenue a partir de la relation [5]:

&
S,(&)=—F—=S,(E)
T ayy E (1-24)
tel que :
yo MM, T,
(M, +M,) E (1-25)

La section efficace d’arrét nucléaire est aussi calculée dans le cadre du modele ZBL [5], soit :

8.46210°Z,Z,M,

S (E)= (s
n( ) (M1+M2)(ZIO.23+ZIO,23) n( ZBL)

(I-26)
ouS,(E) est en eV cm?/atome.
€zp1 représente I’énergie réduite de ZBL, définie a I’aide de la relation suivante :
o 32.53M,E
ZBL — 0.23 0.23
2,2,(M,+M,)(2" +2,"%) 2
et Sy(EzpL) est la section efficace d’arrét nucléaire réduite donnée par :
0.5Ln(1+1.1383¢
( 0.21226 ZBL) 0.5 €781 <30
(£ +0.01321z,, 2 +0.19593¢,, )
Sn (gZBL) = I
&
Ln(em) £, > 30
2825, (1-28)

1.2.2.b.Pouvoir d’arrét électronique :

Dans le processus de ralentissement dit électronique, les projectiles interagissent avec les électrons
du milieu en dissipant I’énergie par excitation et ionisation des atomes de la cible. Ce mécanisme

dépend de la vitesse du projectile.
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Pour des ions de faible vitesse (V<V0212/ 3), ou : vy est la vitesse de Bohr, il existe deux théories qui
donnent un pouvoir d’arrét ¢électronique proportionnel a la vitesse : il s’agit des modéeles de Firsov
[12] et de Lindhard [9]. Ces théories sont basées sur 1’idée selon laquelle les électrons trés peu liés
(électrons de valence) ou libres (électrons de conduction) pourront contribuer au processus de perte
d’énergie par excitations électroniques.

Lindhard et al. [9] considerent que la particule incidente produit une impulsion qui perturbe la cible

constituée par un gaz d’¢électrons. Selon cette théorie, la section efficace d’arrét électronique est

donnée par :
s - LI _xJE |
N, dx|, (1-29)
ou
7/6
K =3.83 4“4
M11/2 (212/3 +Zz2/3)

(1-30)
Firsov [12] prend en considération le phénoméne de capture d’un électron cible par 1’ion projectile
de vitesse v, ce qui correspond a la formation d’une pseudo- molécule. La section efficace d’arrét

¢lectronique s’écrit dans le cadre de cette théorie comme suit :

S,(E)=-2.34(Z,+Z,)vx 107" (131)

ot v est en 10° cm/s et S¢(E) en eV cm?*atome.

Dans ce domaine de vitesses, les deux théories conduisent donc a une section efficace d’arrét

¢lectronique proportionnelle a la vitesse de I’ion incident, c’est a dire aVE . De plus, les deux
formulations impliquent que pour une vitesse donnée, la perte d’énergie doit croitre uniformément
avec les numéros atomiques de 1’ion incident et de 1’atome cible.

Dans le cas ot (v>voZ;*? ) (mais non relativiste), c’est & dire lorsque la vitesse du projectile est
supérieure a celle des électrons de la couche K de I’atome cible, 1’ion incident perd tous ses
¢lectrons et interagit par diffusion coulombienne, avec les électrons de la cible. Le pouvoir d’arrét

¢lectronique s’exprime par :

dE

dx

Tm
=N, [Tdo(E,T)dT (I-32)
T

e min

avec N, =Z,N, ou N, représente la densité électronique de la cible et N, sa densité atomique.
Tmin représente, dans ce cas 1’énergie moyenne de premicre ionisation I de 1’atome cible. Puisque

4m, M

Z,=1etM, =m, << M;ona T, = 5
(Ml +me)

E =2m,v’ et le pouvoir d’arrét électronique est

donné, dans ces conditions, pour des ions non relativistes, par la formule de Bethe [13] :
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2 4 2
_dE| _4aN,Z[Z,e h{Zmev j (1-33)

dx|, m,v’ 1
e et m, sont respectivement la charge et la masse de I’¢lectron, v étant la vitesse du projectile et I
est le potentiel d’ionisation de I’atome cible. Pour sa détermination on utilise des formules semi-

empiriques [14] :

Ieh) 12 Z,+7 ,Z,<13
976 z,+585 2" ,Z,213 (1-34)

La partie logarithmique varie lentement avec la vitesse et, par conséquent, le pouvoir d’arrét
électronique évolue pratiquement comme v ~ (ou E7).
En tenant compte des effets relativistes, de couches et de polarisation, 1’expression du pouvoir

d’arrét électronique est complexe et comprend plusieurs termes correctifs. Elle est donnée par :

2
m,v c c 7,

2 4 2 2 2
_dE| _ 4N, 2 Zye ln[zmev J - 1n[l - (X) ] - (Zj - ZQ -0 (I-35)
dx|, 1 zZ

Ou : c est la vitesse de la lumicre dans le vide, I le potentiel moyen d’ionisation, z C, les

1
corrections de couches sommeées sur les couches électroniques du milieu ralentisseur et 0 la
correction due a la polarisation du milieu ralentisseur.

Lorsque la vitesse du projectile diminue et devient du méme ordre de grandeur que celle des

¢lectrons de la cible, le terme Z; doit étre remplacé par une charge effective Z, dépendante de la

vitesse, donnée, en général, par [8]:

.
o =1-ew[-092v/ (w7 13

Le pouvoir d’arrét électronique atteint un maximum lorsque la vitesse des ions est similaire a celles
des électrons du matériau (aux vitesses intermédiaires v=vyZ;>”). Cette zone du pouvoir d'arrét est
appelée "pic de Bragg" et se situe a des vitesses de l'ordre de quelques MeV/u pour des ions lourds.
La figure (I-2) représente un exemple de calcul des pouvoirs d’arrét nucléaire et électronique des

ions Au” dans une cible d’Au, en utilisant le code TRIM [5] (version SRIM 2003).
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Figure : (I-2) : Pouvoir d’arrét (eV/ A) électronique (traits - plein) et nucléaire (traits —pointilles)

d’un ion Au dans une cible de Au. Les calculs sont effectués a I'aide du code SRIM.

A basse énergie, le ralentissement de I’ion est essentiellement de nature nucléaire, avec un
maximum situ¢ a environ 700 keV. En revanche, a haute énergie, il est essentiellement de nature
¢électronique, avec un maximum localisé aux environs de 2GeV, dans le cadre de Au sur Au. Les
ions utilisés dans ce travail ont des énergies comprises entre quelques keV a quelques MeV. Dans
ce domaine d’énergie le pouvoir d’arrét électronique est négligeable par rapport au pouvoir d’arrét

nucléaire.

I.3. Effets induits par irradiation dans le matériau cible :

Deux types de processus sont ainsi a I’origine des déplacement d’atomes dans les solides : les
processus de collisions nucléaires élastiques conduisant a la mise en mouvement d’atomes du
solide (atomes de recul) et les processus de collisions (ion-€lectron) inélastiques impliquant les
niveaux ¢lectroniques de la cible (ionisation ou excitation).

Le domaine d’énergie précédemment cité de notre travail implique que seuls les processus

¢lastiques contribuent au déplacement des atomes.
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[.3.1.Nombre d’Atomes déplacés par collisions élastiques :

Les collisions élastiques entre la particule incidente et les atomes cibles le long de sa trajectoire
provoquent le déplacement d’atomes primaires appelés PKA (Primary Knock-On Atoms). Si
I’énergie transférée par collision é€lastique T a un PKA est suffisante (T>> Ey) il peut a son tour
déplacer d’autres atomes appelés atomes secondaires, puis tertiaires,...etc, comme le montre la
figure I-3.

L’énergie seuil de déplacement Eq4 est I’énergie minimale a fournir pour déplacer un atome de son
site. Le nombre moyen d’atomes cible déplacés Ny par 1’ion projectile est proportionnel a 1’énergie
T transférée lors de la collision élastique. Ce nombre est donné par la relation de Kinchin-Pease

modifiée [7,14-16] en négligeant la structure cristalline.

0 0<T<E,
N, (T) =41 E,<T <2E,
0.80(T)  2E, T oo
2E, 0.8

(1-37)

ou V(T) est la densité d’énergie totale de mouvement atomique (I’énergie d’endommagement)

donnée dans le cadre du modele NRT (modele de Norgett, Robinson et Torrens)[17], par

T
o(T)=—1
1+kg(¢) (I-38)
Avec :
8(8) =& 10.4024457* +3.40085"° (1-39)
et

3/2
212/325/2 (1_"_]\42]
M

1
3/4

k=
12.6(2;" +2;")

1/2
M, (1-40)

L’¢énergie de déplacement Eq4est caractéristique du matériau. A titre d’exemple, nous donnons dans

le tableau (I-2) les valeurs de Eq4 [18] pour les milieux utilisés dans ce travail.
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Cible Cu Ag Au

Eq (eV) 19 25 36

Tableau (I-2) : L énergie seuil de déplacement d’un atome cible.

Ion incident
d’énergie E,

00
9,0/00000000
o*o*o‘o*o 00000

Figure I-3 : Cascades de collisions induites par un ion atomique [19].

Le nombre total d’atomes ainsi déplacés N,(Ej ).est donné par la relation [20]:

E T,
¢ dE ¥ do(E,T
N, (E)= Im J Nd(T)#dT
0 T (I-41)
ou Thin correspond a 1’énergie E4 et Ty est donnée par 1’éq.(I-3).
S(E) est la section efficace totale d’arrét donnée par :
S(E)= S,(E), S.(E) (1-42)
Sh(E) et Se(E) désignant respectivement les sections efficaces d’arrét nucléaire et électronique et
dO'(E , T) . s . . ,
—r la section efficace différentielle de collision €lastique et Ny(T), le nombre de PKA (éq.
T
1-37).
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Chapitre 11 :
Modeéles théoriques de

sputtering
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Modeles théoriques de sputtering

II.1. Introduction :

Afin d’expliquer des résultats expérimentaux sur le sputtering induit par des ions atomiques
plusieurs modeles théoriques ont été proposés .Ces modeles sont basés sur différents concepts :
cascades linéaires de collisions, thermal spike (pointe thermique, ondes de chocs etc...

Dans ce chapitre, nous allons donner, un apergu sur les modéles les plus utilisés, et nous
présenterons en détails les modeles utilisés dans notre travail a savoir les modéles de cascades

linéaires et de thermal spike (pointe thermique).

I1.2.Modgéle collisionnel :

Le modéle de collisions linéaires a été essentiellement développé pour le cas d’ions incidents
d’énergie de I’ordre du keV correspondant a des vitesses inférieures a la vitesse de Bohr. Dans ces
conditions I’ion incident dépose essentiellement son énergie par collisions élastiques avec les
atomes cibles ; ainsi, ce dépot est caractérisé par le pouvoir d’arrét nucléaire. En effet, au fur et a
mesure que 1’ion projectile pénétre dans le milieu, il déplace le long de sa trajectoire des atomes
primaires PKA (Primary Knock-On Atoms) en leur transférant une énergie T. Ces derniers peuvent
déplacer a leur tour d’autres atomes, ainsi plusieurs générations peuvent étre mises en mouvement.
L’ensemble de ces atomes constitue ce qu’on appelle « une cascade collisionnelle ».

Compte tenu des transferts d’énergie lors d’une collision ¢élastique, I’atome frappé est rarement
¢jecté directement lors de la collision (sauf en incidence rasante).

Plus généralement, cet atome subit une ou plusieurs collisions avant d’étre éjecté. Le
développement de la cascade lors de ces collisions multiples est responsable de 1’éjection d’un
nombre d’atomes plus ou moins grand. Le nombre d’atomes ¢éjectés par ion incident est appelé
rendement de sputtering Y.

Nous pouvons distinguer comme le montre le schéma II.1 trois régimes de collisions: le régime de
collision simple, le régime de cascade linéaire et le régime de pointe. Les régimes de collision
simple et de cascades lin€aires appartiennent au domaine linéaire de la pulvérisation et le régime

de pointe releve du domaine non-linéaire de la pulvérisation nucléaire.
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Figure I1.1 : les trois régimes de sputtering nucléaire [21].

-Le régime de collisions simples est caractérisé par un faible nombre d’atomes pulvérisés, il
concernes des ions légers, comme par exemple pour des ions incidents H, He de basses énergies
pour lesquels I’énergie moyenne transmise au PKA est trop faible pour que se développe une

cascade de collision.

-Cependant dans le régime des cascades linéaires 1’énergie transmise aux PKA est suffisante pour
produire des cascades. Dans ce régime, les cascades sont supposées étre indépendantes autrement
dit pas de chevauchement entre elles, ce qui justifie I’appellation « cascades linéaires ».

Dans ces conditions, la phase de collision peut étre décrite dans le cadre de la théorie de transport.
Ce qui constitue la base de la théorie des cascades de collisions linéaires de P.Sigmund [7,21].

Selon cette théorie, les mécanismes de sputtering peuvent se décomposer en trois processus :

1) le ralentissement et la dissipation de 1’énergie de I’ion

2) le développement de la cascade elle-méme

3) le passage des atomes de la cascade de collision a la surface, qui deviennent alors des particules
pulvérisées.

Les sections efficaces différentielles de transfert d’énergie et les pouvoirs d'arrét pour les collisions
¢lastiques sont données par Lindhard [3]. Sigmund approxime les sections efficaces de Thomas-

Fermi par une loi sous forme de puissances de E. Les sections efficaces différentielles dépendent
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A

alors d'un coefficient m (compris entre 0 et 1) et d'une variable C, qui dépend de = qui elle-méme

est variable sans dimension. Suivant la région en énergie dans laquelle on se trouve, m et A

auront des valeurs différentes, comme c’est mentionné dans le tableau I.1.

Dans I'expression du rendement de sputtering, c'est la section efficace du pouvoir d'arrét nucléaire
Sn(E) qui est employée. Elle s'écrit sous la forme :
E 1-m (1—2/71)
C E
S, (E)=[Tdo ==2"————
0 1-m (1I-1)
avec do donné par 1’équation (I-13)

La perte d’énergie d’une particule en mouvement est :

dE

El __n,s(z)
dx (11-2)
Le rendement de sputtering selon la théorie des cascades linéaires de Sigmund est défini par la
relation :
Y = AF, (II-3)
Avec Ao Ln ! (11-4)

T8(1-2m) N,C, U

Et T',, est un parameétre défini dans [18] comme étant :

m
r=—— (11-5)
o(1)-o(l—m)
tel que : (p(x) = d[lLF(x)] (11-6)
dx
Pour m=0 I’expression de A :
_3 1 (11-7)
4r* N,C,U,
avec C, = %ﬂoaz (I1-8)
0
ot h=24 [22],a=0.219 A :étant la distance interatomique de Born-Mayer [22].
N.: est la densité atomique de la cible, U, :est I’énergie de surface.
Le facteur F' dans la relation (II-3) représente la densité d’énergie déposée [18], défini par :
F, =aN,S,(E) (11-9)
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ou ¢ est une fonction du rapport de la masses my/m; entre la masse de la cible et celle du
projectile,

Cependant, la dépendance de a des propriétés du systéme n’était pas tres bien explicitée dans la
théorie de Sigmund, c’est pour quoi ce paramétre a fait 1’objet de plusieurs travaux [23-27], Nous

avons utilisé dans notre travail la relation de Matsunami et al. [25] donnée par :

0.4 1.29
a=|0.08+ 0.164(@] 4 o.oms(ﬂj 0
™ ™ , (1I-10)
ou (: est un facteur tabul¢ dépendant de la cible [25]
Selon la théorie des cascades lin¢aire [28,29] le rendement d’émission directe Y, est, donc donné

par :

Y, = F , (II-11)
2z N, A,aU,

Contrairement au régime des cascades linéaires, mentionnées précédemment, le troisiéme régime
(Ie régime de pointe) concerne les fortes densités d’énergie transmises aux atomes cibles ce qui
implique que tous les atomes dans le volume déplacé sont en mouvement. Dans ce cas les cascades
interférent les une avec les autres, induisant des effets non linéaires, qui sont décrits par ce qu’on

appelle la pointe thermique ou thermal spike.

I1.3. modéles de thermal spike :

Lorsque les atomes déplacés arrivent a la fin de leurs parcours avec une énergie inférieure ou égale
a By, ils partagent leur énergie avec les atomes voisins. Ainsi, I’énergie partagée est convertie en
énergie thermique (chaleur). Apreés un temps caractéristique d’environ 10"% temps de relaxation,
un équilibre dynamique peut étre atteint dans une région ou la distribution d’énergie tend vers une
distribution de Maxwell-Boltzmann. Ceci est connu sous le nom de pointe thermique ou « thermal
spike ».

Dans le cas ou la densité des atomes déplacés est assez grande, une région de chevauchement de
cascades peut étre produite. Par conséquent, presque toutes les cascades participent a la formation
de la pointe thermique. La création de cette derniére peut provoquer un changement de phase vers
I’¢état liquide (fusion) ou I’état gazeux (sublimation) a cause de 1’¢1évation de la température locale.

Pour des vitesses qui suivent la distribution de Maxwell-Boltzmann, la température Ty est reliée
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a la densité d’énergie moyenne &, :

g = ékBT;s
2 (I1-12)
§D est aussi donnée par [21] :
g, - 032v(E,) (I1-13)
NV

a

ou N, et V sont respectivement la densité atomique du solide et le volume de la pointe thermique,

U(Eo)étant I’énergie totale d’endommagement qui peut étre calculée a partir de la relation (I-42),

en remplagant le nombre moyen d’atomes déplacés N, (T ) par U(T ) (éq.I-38), soit :

(1-14)

En effet, lors de ’impact d’un ion projectile, 1’énergie est déposée localement dans un certain
volume dans le quel tous les atomes sont en mouvement. Ceci conduit & une distribution de
I’énergie cinétique des atomes ce qui se traduit par une élévation de température. L.’évolution de la
température le long de la trajectoire va dépendre de la quantité d’énergie déposée, et de son
extension spatiale. Suite a I’élévation brutale de température au niveau de la surface, le matériau

peut émettre des particules suivant les deux mécanismes illustrés dans les figurell-2(a,b).

(a) (b)

Al A
/ /7 /7

Figure I1-2 : schéma des mécanismes de sputtering par pointe thermique

(a)sputtering par évaporation thermique (b) par flux gazeux
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Le premier processus est une évaporation thermique : dans ce cas, les atomes sont émis un a un
suite & un mouvement individuel a partir de la surface de facon indépendante. Le second
mécanisme correspond a une évaporation par flux gazeux. En effet, la zone de la cible ou I’énergie
est déposée se vaporise instantanément et les particules sont émises en une seule fois suite a un
mouvement collectif. Nous allons dans un premier temps décrire le mécanisme du sputtering par

évaporation puis le sputtering par flux gazeux.

I1-3-1 : Sputtering par évaporation thermique :

Le mode¢le standard le plus utilisé de 1’évaporation a partir du TS est le modele de Sigmund et
Claussen [30]. En réalité, la température dans le thermal spike dépend aussi bien de I’espace que
du temps. Et son profil suppose une géométrie bien précise.

Quatre hypothéses essentielles sont a respecter dans le modele de pulvérisation activée

thermiquement;:

o 1’équilibre thermique local
o la conduction de la chaleur
o le flux d’¢jection déterminé uniquement par la température.

o une géométrie cylindrique du volume déplacé.

Le profil de la température est obtenu a partir de I’équation de conduction de la chaleur. Cette

équation s’écrit :

19 (rK(T)aTj: C(T)aT

r or or o (11-15)

Dans cette équation K'(T ) représente la conductivité thermique et C(T) la chaleur spécifique de la

cible. Tel que la diffusivité thermique est donnée par :

o 251 (k_Tj/
48 NA,a* \ M
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D’autre part la résolution de cette équation est basée sur la normalisation suivante :

3
ENkjar2 p T(p,t)=F',

(II-16)
ou P est le rayon du volume cylindrique du TS. Et F’p définie dans 1’équation I1-9.
Ce qui donne le profil:
a2 f128)]
T(p,t)=t | A-p /(12;ﬂ 3)
(II-17)
avec
1
y =K1 (11-18)
!
_(F" % -
ot 4 _( %EZN Bj (11-19)

ou kg : est la constante de Boltzmann.
Un profil de température Gaussien de température a la surface est utilis€é pour calculer la
probabilité qu’un atome ait une énergie plus grande que 1’énergie de liaison de surface, Us.

De cette fagon, le flux de particules pulvérisées, ¢, dépend uniquement de la température locale.

Le rendement Yrs dii au thermal spike est décrit par la relation :

Yig = J.dtJ.” d2p¢(T(p,t))a (II-20)

ou ¢(T ) est le taux de particules évaporées a partir de la surface sous une température Ty
considérée a la surface , en considérant un gaz idéal soumis a une barriere de potentiel de surface

Us ,donné par :

¢(T0):Na(k3—T°] exp(_ v ] (121)

27m kT,
m : la masse de la particule éjectée.

Donc le rendement di au TS de vient :
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Aa’F) ) (U
Y = 0.036] L0 gl (11-22)
U kT,

ol ; YNt s (11-23)
kT, oS

n

< p® > estle carré moyen du rayon du volume du TS. < p* > est le paramétre libre du modeéle.

avee |

© —Xx

(&) =(1+&- & Jexp(- &)+ & [ “—ax (11-24)

4

Cette fonction est approximée a :

g(¢)=3e (11-25)

Ce modéle prévoit une dépendance quadratique du rendement de pulvérisation en fonction du

dépot d’énergie.
I1-3-2: Sputtering par flux gazeux:

Le sputtering par flux gazeux fait référence a un processus au cours du quel I’énergie déposée
localement entraine une transition brutale d’une zone de la cible (solide ou liquide) en phase
gazeuse ; apres quoi, les particules sont éjectées sous forme gazeuse. Ce mécanisme d’émission est
parfois appelé pulvérisation par phase explosive.

Dans le cas du modele de flux gazeux, la densité d’énergie déposée dans un volume du matériau
cible est si grande que le volume ou des parties de ce dernier, ayant une densité d’énergie élevée,

peuvent étre amenés au-dessus du point critique (T; ,P.), de la transition de phase.

Dans le cas du modele de flux gazeux, une partie du matériau cible solide a recu assez d’énergie
pour se trouver au-dessus du point critique ; ainsi, cette partie passe directement de la phase solide
a la phase gazeuse. Comme, dans la partie du matériau cible se trouvant au-dessus du point critique,
la phase solide ne peut étre distinguée de la phase gazeuse, le concept de barricre de surface

n’existe donc pas dans ce modele contrairement au modele d’évaporation thermique.
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De nombreuses approches ont été utilisées pour modéliser les processus de pulvérisation par flux
gazeux, par exemple :

1) J. Sunner et collaborateurs [31] ont utilisé un mod¢le thermodynamique simple.

2) Urbassek & Waldeer [32] ont eu recours a des simulations de dynamique moléculaire.

3) D.E. David et collaborateurs [33] , Urbassek & Michl [34] et R. Kelly [35] ont utilisé¢ des

descriptions analytiques de I’expansion adiabatique.

En résumé, le sputtering par pointe thermique, induite par une élévation trés localisée de la
température, a été principalement interprété soit en terme d’évaporation, soit en terme de flux
gazeux. Pour ce qui est de 1’évaporation, les particules €tant €jectées une a une, le processus de
sputtering des particules est un processus individuel. Concernant le modele de flux gazeux, le
processus d’éjection des particules est un processus collectif puisque les particules sont

pulvérisées en une seule fois suite a une transition de phase brutale.

I1 faut noter que dans les deux cas il existe une énergie minimale de sputtering liée a :
-a la barriére de surface U, du modéle individuel.

-a la température de condensation T, du mode¢le collectif.

Ainsi, une dépendance du rendement de sputtering en fonction du pouvoir d’arrét sera:
) p p g p

-en (2—E _avec n =1 ou 2 avec le mod¢le individuel.
X

3
-en (d—E avec le modéle collectif.

dx

Les deux mode¢les prévoient une dépendance angulaire du rendement de pulvérisation en (cos@),

Dans le cas du modéle collectif, de H.M. Urbassek [34] et R.Kelly [35], les auteurs prédisent une

évolution en (cos .9)” ,avec n>1.

I1-4 - Modéles de sputtering par choc :

D’aprés M.J. Guinan [36], D’énergic se dissipe plus probablement par un mécanisme
hydrodynamique que par un mécanisme thermique. Contrairement aux modeles de pulvérisation
par pointe thermique (évaporation ou flux gazeux), les modeles de pulvérisation par choc

correspondent a une réponse du continuum du matériau cible excité.
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Ainsi, la pulvérisation par choc se caractérise soit par son caractere indirect, soit par le mouvement
collectif induit a distance. Les modeles de pulvérisation par choc ne traitent donc pas uniquement
I’émission de particules comme un processus diffusif mais également comme un processus

collectif.

Avec ces modeles, le sputtering n’est pas seulement attribuée a la densité d’énergie mais aussi au
gradient de densité d’énergie impliquant 1’action d’une contrainte dans le cas du modéle d’onde
de choc ou d’une force dans le cas du modéle d’impulsion de pression, s’exercant sur les
atomes du matériau cible.

-Le modele de sputtering par impulsion de pression est basé sur le concept qu’une force qui peut
étre induite par la modification locale de la densité d’énergie et conduit alors & une émission
dirigée. Dans le cas d’ions incidents d’énergie de I’ordre du MeV sur des cibles organiques.

-Une onde de choc est une perturbation mécanique relativement étroite au travers de laquelle des
changements significatifs des parametres thermodynamiques ont lieu tel que : la pression, la
température et la densité du matériau. Le terme « étroite » utilisé signifie que la largeur de I’onde
de choc n’est pas plus grande que quelques distances interatomiques. Cette derniére se propage
elle-méme avec une vitesse supérieure a celle du son dans le milieu.

En effet, dans le cas du bombardement d’une cible isolante par des ions lourds rapides, le fort taux
d’ionisation dans le sillage de I’ion lourd projectile dans la cible conduit & un transfert d’énergie
cinétique via une explosion coulombienne collective, assimilable a une onde de choc. La brusque
dissipation de 1’énergie déposée par I’ion projectile au coeur de la trace serait a 1’origine de cette
onde de choc. Ainsi, la création de traces et la pulvérisation peuvent résulter de la création et de la

propagation de cette onde.
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Figure 11-3: représentation des différentes étapes de la pulvérisation par onde de choc [37]

Figure 11-4 : [’éjection de particules du matériau cible résulte de |’expansion induite par les

impulsions radiales tout le long de la trace

Les mode¢les de sputtering par onde de choc et par impulsion de pression sont tous deux des
modeles collectifs et mettent en évidence I’existence d’un seuil de pulvérisation li¢ a la barriére de
surface Us. Cependant, la différence entre ces deux modeles réside dans les caractéristiques des

processus d’excitation propres a chaque modele, et non pas dans les mécanismes d’émission.
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I1.5. Modéles semi empiriques:

En 1984, un groupe de recherche of The Institute of Plasma Physics, Negoya University, a publié
une compilation des rendements expérimentaux de sputtering et avait proposé une formule semi
empirique qui prédit la dépendance en énergie du rendement de toute combinaison projectile-cible
[25]. Depuis, plusieurs travaux [38,39] basés sur la formule de Bohdansky [40] ont été faits, cette

formule donne la rendement de sputtering sous la forme suivante :

Y(E)=0 s, (5){1 - (iﬁ j% Hl - [%H (11-26)

ou: E est I’énergie du projectile, Sn(g) : la section efficace d’arrét nucléaire et € 1’énergie

réduite. O et E, sont des parametres ajustables.

Yamamura et al. [27] proposaient une formule semi empirique qui tient compte a la fois des
collisions élastique et inélastique dans le cas d’incidence normale. Ce mod¢le semi empirique est

connu sous le nom de ACAT.

Le rendement total sous une incidence normale Y(E) [27]:

Y(E)=0.042Qa*(m% 1) S,(£) {1—(ﬂﬂs (11-27)

U 1+ Tk,

N

k

Le coefficient d’arrét électronique "¢ de Lindhard est définie par :

Ou :m, , sont les masses du projectile et la cible respectivement.

(ml +m2)% Zl%zz%

k, =0.079 (I1-28)
e 3 1 3
mm? (zl% e )A
S (E)=84.78—™1 L2y () (I - 29)
mo+my (o NN
(Zl 3 +Zz3j
i s7(e)= 3.441/¢ In(s +2.718) (11— 30)
14 6.355Vs + £(6.882+/s —1.708)
avec &= 0.03255 ™ E(eV) (1l -31)

1
Z, 22(21% +Zz%)é e
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Le facteur I' dans I’éq. (II-27) est donné par :

r-_mw (11-32)

3
1+ (m%)
O et W sont des parametres ajustables [27].

Le fit des valeurs de ¢ "en fonction du rapport des masses donne [27] :

0.56 1.5
a = 0.249(EJ + 0.0035(ﬂ] m, >m,
m m
Y ois ! (I1-33)
a' =0 oss(ﬂj + 0.165{&] m, <m,
m, m
En ce qui concerne 1’énergie seuil le meilleur ajustement conduit a :
E .
Zth _ 6_7 m, >m,
U, 4
145770 (I1-34)
== "y m, <m,
U, Y

ou y est le facteur de transfert d’énergie lors d’une collision €lastique (voir €q.1-3).

Actuellement cette formule est la plus utilisée [41] pour reproduire le rendement de sputtering par
une cible et un projectile donnés. De plus en ce qui concerne les projectile 1égers, la formule de la
réf.[42] permet d’avoir le rendement, cette fois, en fonction des énergies des ions émis.

Les modeles existants sont insuffisants pour décrire le mécanisme d’émission ce qui a stimulé
I’utilisation de la simulation par dynamique moléculaire comme technique pour accéder a d’autres
informations complémentaires qui ne sont pas donnés par les modeles analytiques. Notamment en
ce qui concerne 1’analyse des particules (atomes et agrégats) neutres soumises a une post-ionisation

par laser ou par des électrons.
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I1.6. Simulation par dynamique moléculaire :

Une description bien adaptée est donnée par

Selon la réf. [43] ; I'évolution temporelle du systeme (projectile + cible) peut-étre déterminée en
résolvant les équations du mouvement de Newton et en prenant en compte les forces d'interaction
entre toutes les particules [44]. Les parametres d'entrée sont les positions et les vitesses initiales du
projectile et de tous les atomes de la cible ; la plupart du temps, on supposera que le réseau a une
structure réguliére [45].

Les techniques de simulation de dynamiques moléculaires, utilisées pour modéliser 1'interaction
atome - surface, sont plus appropriées pour les collisions a faibles énergies, car dans ce cas-1a,
I'énergie est partagée entre plusieurs particules et l'approximation des collisions binaires n'est plus
valable [46]. Les inconvénients de ces codes sont qu'ils nécessitent des temps de calculs trés longs

et qu'une bonne statistique ne peut étre atteinte qu'a faible énergie [47].
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Chapitre 111 :
Emission secondaire
métallique sous ’'impact d’ions

atomiques
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Emission secondaire métallique sous ’impact

d’ions atomiques

Ce chapitre est composé de deux parties; la premicre concerne la correction apportée au modele de
thermal spike. Dans la seconde partie, nous présentons les rendements de sputtering a partir de
différentes cibles, sous I’impact de différents ions atomiques en utilisant le modele CL et le TS

corrigé.
HIL.1.INTRODUCTION:

Le sputtering est le résultat du dépdt d’énergie dans le matériau par le projectile. Cette énergie
déposée est convertie :

-en mouvement d’atomes jusqu’a I’éjection de certains d’entre eux (I’émission directe ou linéaire)
[28,29] a partir de la surface.

- en chaleur suite aux collisions multiples entre les cascades d’atomes déplacés, ce qui conduit a la
formation du thermal spike (TS) (une pointe thermique) [30].Des particules peuvent étre émises

sous forme de flux d’évaporation a partir de ce TS.

Par conséquent les deux mécanisme d’émission (directe et T.S.) contribuent au rendement
mesuré expérimentalement [48].Ce dernier est influencé par plusieurs parameétres, comme :
L’énergie incidente, le type d’ion primaire, la cible et ’angle d’incidence...etc. c’est pour quoi le

rendement est utilisé comme sonde de I’interaction ion-matiere.

Le sputtering a été constaté pour la premiere fois en 1852 par Grove [49], et depuis ce phénomene
a fait I’objet de plusieurs expériences dans le but de comprendre les processus de sputtering. En
effet, la compréhension du mécanisme permet de mieux orienter ses applications. On peut citer par
exemple la désorption de molécules d’intérét biomédical (virus) a partir de surfaces organiques
sous I'impact d’ions a fin d’étudier sa structure, son influence par des agents physico-
chimiques .D’autres applications peuvent étre mentionnées notamment en physique du solide, en

astrophysique, en environnement. . .etc.
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Les approches théoriques développées pour interpréter I’observation expérimentale sont basées
principalement sur deux concepts différents ; a savoir les collisions binaires élastiques entre atomes,
décrites par la théorie des cascades [28,29], ce qui représente la composante du rendement linéaire.
Le mod¢le de la pointe thermique quant & lui décrit le sputtering sous forme de flux de particules
évaporées [30].Ainsi, le rendement total est considéré comme formé de deux composantes

correspondantes a I’émission directe ou linéaire et a 1’évaporation du TS [48].

Y =Y,

tot lin

+ Yo

Le rendement expérimental de 1’Ag sous I’impact d’ionsSb™, sous une incidence normale, a été
analysé par Sigmund et Claussen [30] dans le cadre d’un mode¢le de TS développé par ces auteurs.

Bouneau et al.[50] ont aussi appliqué ce modele TS pour interpréter le rendement de 1’Au

bombardé par des ions 4u" en considérant le paramétre libre du modéle comme variable avec
I’énergie incidente Cependant dans les deux cas I’accord avec I’expérience n’était pas satisfaisant,

ce qui nous a motivé a reprendre cette analyse.

II1.2.PROCEDURE D’ANALYSE :

De prime abord, nous allons rappeler les définitions du rendement selon les modeles standards qui
traitent le sputtering a savoir : la théorie des cascades linéaire de Sigmund [28,29] et 1’évaporation

da au thermal spike [30].

II1.2.1- Rendement total de D’émission secondaire sous P’impact d’ions

atomiques :

Sur le plan analytique selon la théorie des cascades linéaires [28,29] le rendement d’émission

directe (le paragraphe I1.2) est donné par 1’éq.II-11 :

3 .01
Y, =—F
"2 P NA,a*U

s

En ce qui concerne le modele standard le plus utilisé de I’évaporation a partir du TS (voir le

paragraphe I1.2) [30] le rendement y, est décrit par la relation (I1-22) :

Aa’Fy | (U
Y, =0.036) L0 ol
U kT,
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Donc le rendement total est donné par :

N

T,

3. 1 A a’F, U
Y = F +0.036] 20D
“ 27 P NAa’U, &

s (1I-1)
D’autre part le rendement de sputtering peut étre prédit en utilisant une formule semi empirique

¢établit par Yamamura et al.[27] suite & une compilation des données expérimentales existantes dans

le cas de cibles métallique sous 1’impact d’ions atomiques sous une incidence normale, 1’éq.(1I-

27) :

Y(E)=0.042Qa*(m%11) S, (E) [l—(&ﬂs

U 1+Tk,e™

s

I11.2.2. Analyse- Insuffisance des modeles :

Dans cette analyse, nous avons utilisé la théorie des cascades pour calculer le rendement linéaire,
ainsi que le modele de la pointe thermique pour obtenir le rendement de 1’évaporation thermique.
Nous avons remarqué, que 1’utilisation du modele standard du TS ne permet pas de reproduire de
facon satisfaisante le rendement expérimental. Pour cela nous avons étudié 1’origine de cette
insuffisance du modele ce qui nous a conduit a introduire une correction qui tient compte des
propriétés thermodynamiques de la cible, comme nous allons le montrer dans ce qui suit.

Le modele de TS a été établis a 1’origine par P.Sigmund et C. Claussen, pour reproduire le

rendement expérimental total de sputtering de 1’Ag sous ’impact d’ions Sb™d’énergie [10 a 70
keV]de la Réf. [51] en supposant constant le carré moyen du paramétre libre du modele

02
< p*> >=240 4 ,correspondant au carré¢ moyen du straggling latéral des cascades de collision, et en

considérant les deux contributions : linéaire et T.S. Autrement dit Y =Y, +Y,, (Il faut rappeler

que la somme des contributions a ¢été faite pour la premicre fois par M.Szymonski and
A.E.DeVries [48])

Cependant ceci n’a pas conduit a un bon accord avec I’expérience comme le montre la fig. ITI-1.
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Figure I11-1 : Rendement de sputtering a partir d une cible d’Ag sous 'impact d’ions Sb". Les
carrés pleins sont les points expérimentaux de la Réf. [51]. La courbe continue est le rendement

02

total de I’éq.(IlI-1) avec < p2 >=240A4 en utilisant [’éq.11-10.

D’autre part, a fin d’interpréter leurs expérience d’émission totale d’une cible d’or sous I’impact

d’ions Au" d’énergie comprise entre 33keV et 2.8MeV, les auteurs de la réf.[50] avaient supposé

que seul le thermal spike contribuait a 1’émission. Pour cela ils avaient considéré que le parametre
libre du modéle < p* > variait avec I’énergie incidente. Cette variation a été obtenue en cherchant

a reproduire le rendement expérimental total, ce qui a conduit a :

< plo>=50(E)" (I11-2)

ou: E est I’énergie incidente du projectile.

2
Cependant cette variation de <2 © > n’a pas permis de reproduire le rendement expérimental
comme nous pouvons le voir sur la figure III-2, de plus nous constatons un décalage par rapport

aux points expérimentaux.
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Figure I11-2: Rendement de sputtering a partir d’une cible d’Au sous l'impact d’ions Au". Les
carré pleins sont les points expérimentaux de la Réf.[50]. La courbe continue est le rendement

thermique de l’éq. (I1I-22) en considérant (111-2).

Le désaccord observé aussi bien dans cas de la figure III-1 de Sigmund et al. [30] que dans le cas
de Bouneau et al.[50], peut étre di :

-soit a ’approximation de la fonction g(§ ) dans I’expression (11-24).

-soit a ’absence d’un certain parameétre dont le modele de TS ne tient pas compte.

Nous avons par conséquent étudié les deux possibilités précédentes. Le paragraphe suivant

démontre, en effet, comment nous avons remédié a ce probleme.

I11.3.Résultats et Discussion :

A fin d’obtenir un bon accord entre le rendement calculé et 1’expérience nous avons procédé a
I’étude de 1’origine du désaccord

II1.3.1- 1a fonction g(¢&) :

Nous avons procédé au calcul numérique de la fonction g, en considérant 1I’équation (1I-24).

Nous constatons sur les figures III-3 et III-4que I’effet de I’approximation de g est bien mis en
évidence et que cette approximation conduit a une sur estimation du rendement par rapport au

rendement utilisant le calcul numérique de g.
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Figure I11-3 Rendement de sputtering a partir d’une cible d’Ag sous l'impact d’ions Sb". Les

carré pleins sont les points expérimentaux de la Réf.[51]. Le calcul du rendement total de

0 2
l’éq.(lll-1) < p2 >=240 A . En pointillé en utilisent [’approximation g(g) =3e7%, et en continu

utilisent le calcul numérique de g(g)
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Figure I11-4 : Rendement de sputtering a partir d une cible d’Au sous I'impact d’ions Au". Les

carrés pleins sont les points expérimentaux de la Réf. [50]. Le calcul de Yts de 1’éq.1I-19 en

utilisant éq.111-5 ,en pointillé avec [’approximation g(g) =3e ¢, et en continu avec le calcul

numérique de 8 (‘f ) .
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Bien que le calcul numériquement de la fonction g a partir de la relation (I1I-24) diminue I’écart par
rapport a ’expérimental, mais le désaccord persiste malgré I’introduction de la dépendance en

¢énergie du paramétre libre < p*, > par I’équipe d’Orsay [50].

II1.3.2 Nécessité d’une correction du modeéle TS :

Le rendement de sputtering sous 1I’impact d’ions atomiques [50] calculé dans le cadre du mode¢le
T.S., en considerant la dépendance du paramétre libre du modéle < p?, > en énergie incidente,

n’¢était pas suffisant pour reproduire le rendement expérimental comme le montre clairement la

Figure III-4. Cet écart, observé par rapport aux points expérimentaux, semble étre 1i¢ a ’absence
de la dépendance du parametre libre< p®, > de I’aspect thermodynamique de la cible. En effet
nous allons montrer dans ce qui suit qu’il en est ainsi.

Puisque le T.S. implique I’évaporation de particules (atomes, clusters ou molécules) a partir de la
surface il convient donc d’introduire dans le parametre libre du modele I’énergie E =~ dépendante

de la chaleur latente de vaporisation 9 . Cette dernicre représente une grandeur

thermodynamiques de la cible.

: . : \ _
Soit ¢ I’énergie correspondante a Q :

Qv - NAv M
-> &, =—0, (eV) (IT1-3)
gv —> M NAV
avec M est la masse molaire.
T T T T T T T T T
200 E/€=10°A I
- v V -4
- 150 | 4
o
N
A> 100 |- .
W
\>
w

50 -

ok v vy
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

A (uma) de la cible

Figure I11-5 : Variation du rapport des énergies E% en fonction du nombre de masse.
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Donc nous avons déduit que cette énergie E est définie comme:

E, =g,4 10°

ou A :estle nombre de masse,

N ,, : estle nombre d’Avogadro.

(IT1-4)

Les valeurs de cette énergie concernant les cibles traitées sont données dans le tableau III-1.

Dans tout ce qui suit le rendement total de sputtering sera considéré comme dii aux deux

mécanismes ; la pointe thermique TS et les cascades linéaires dans le cas d’une incidence normale.

En plus de I’énergie incidente, nous introduisons dans le paramétre libre du modéle, une correction

qui tient compte de E, , comme suit :

\4

E
<p’>=<pl>1+—)"

inc

(111-5)

Cette correction a permis d’améliorer nettement 1’accord avec les points expérimentaux comme

nous le montrons dans les figures II1-6 et III-7 en utilisant le calcul numérique de la fonction g.

100 T

Sb"/ Ag

B (] @
o o o
T T T

rendement total de sputtering

0 L P |

10 énergile incidelnte (kleV) |

100

Figure I11-6: Rendement de sputtering a partir d’une cible d’Ag sous 'impact d’ions Sb". Les

carrés représentent les points experimentaux de la Réf. [51], la courbe continue est obtenue en

introduisant notre correction.
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Figure I11-7: Rendement de sputtering d’ions Au" sur une cible d’Au. Les carrés représentent les
points expérimentaux de la Réf.[50]. La courbe continue est obtenue en introduisant notre

correction.

La figure III-8 représente une comparaison entre le parametre de I’équipe d’Orsay [50] et celui
obtenu dans ce travail par rapport au paramétre expérimental déduit par la méthode inverse,

autrement dit, aprés avoir retranché la contribution linéaire du rendement expérimental, nous

déduisons le paramétre < p2 >p 0 A I’aide de 1’éq.11-22. 1l est clair que la correction, apportée

dans ce travail, donne un < p2 > beaucoup plus proche de I’expérience par rapport a < p20 > de

I’équipe d’Orsay.
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Figure II1-8: Variation du parametre libre < p2 >en fonction de [’énergie incident de la réf [50].

L’utilisation de la formule empirique de Yamamura et al. [27] ne donne pas un résultat satisfaisant

comme le montre la figure I11-9.
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Figurelll-10 : Rendement de sputtering d’ions Au" sur une cible d’Au. Les carrés représentent les
points expérimentaux de la Réf.[50]. La courbe en pointillé est le rendement de la réf .[27] et en

continu de ce travail.

La figure III-10 montre la comparaison entre notre travail et ce lui de Yamamura et al.[27] par
rapport aux points expérimentaux. Elle illustre bien I’insuffisance de la formule semi empirique qui

ne tient pas compte de I’aspect thermodynamique de la cible.

I11.4.Validation de la correction :
Pour valider cette correction, nous 1’avons appliquée a différentes expériences de sputtering total

de plusieurs combinaisons (cible-projectile).

15 T T — T — T — T
» " Wehner et al. ' ' '
4o Keywell
13 24 Guseva
12 v Almenetal.
nE® Dupp et al.
10
Kr"/ Cu

rendement total de sputtering

10 100 1000

o =~ N W OO N © ©

o
-
—

énergie incidente (keV)

Figure II1-11 : Le rendement de sputtering d’ions Kr" sur une cible de Cu. En pointillé le
rendement du aux cascades linéaires, en continu ce travail. En tiretée le rendement linéaire

calculé par P.Sigmund [28,29].

La figure III-11 représente I’émission totale des particules a partir d’une surface de cuivre
bombardée par des ions krypton (Kr') d’énergie incidente allant de 0.2 keV a 875 keV. Nous
constatons que le rendement linéaire reproduit ’expérience pour des énergies incidentes
inférieures a 6 keV, et supérieures a 600 keV. Par contre, entre ces deux limites d’énergie, I’écart
est important, autrement dit le rendement expérimental est sous estimé. La théorie des cascades
collisionnelles prévoit un maximum moins prononcé que 1I’expérience, et cet écart est comblé par
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la contribution du rendement di & la pointe thermique. En effet ce dernier n’a de contribution
efficace que dans cet intervalle, puisque au dela de 600 keV et en dessous de 6 keV sa valeur est
négligeable par rapport au rendement linéaire, comme le montre la figure. En d’autres termes le TS
ne contribue de fagon effective que dans la gamme d’énergie comprenant 1’énergie E,.

I1 faut noter que le calcul de P.Sigmund [28,29] utilise un autre paramétre o [52] , que celui utilisé

dans notre travail, nous utilisons celui de Matsunami et al.[25].

Dans ce qui suit nous présentons d’autres exemples de la validité de notre correction :

D28 [ — T T T T

€ | = WEHNERetal o
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§24-A GUSEVA 4

8L v ALMEN et al. 1

i . ]
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Figure I11-12.a : Le rendement de sputtering d 'une cible de Ag sous I'impact des ions Kr".. La

courbe pointillée rendement dii aux cascades linéaires et celle en continue le rendement total de ce

travail.
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Figure I11-12.b : Rendement de sputtering d’une cible de Ag sous I'impact des ions Xe". La
courbe pointillée le rendement dii aux cascades linéaires et celle en (continue le rendement total

de ce travail.
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Figure II1-13 : Rendement de sputtering d une cible de Cu sous l'impact des ions Xe'. La courbe

pointillée rendement dii aux cascades linéaires et celle en continue rendement total de ce travail.

Pour récapituler nous pouvons écrire le carré moyen du rayon du volume cylindrique < p2 >

représentant le parameétre libre du modele, sous la forme suivante :

E
< 102 > (E)(projectile+/Cible) = CE %? (1 + E_V)1/3



(I11-6)
Avec :

E : I’énergie incidente, et C : une constante dépendante du couple.

projectile cible E, (keV) 02
C(4  keVv™''?)
Xe Cu 197.5 22
Au Au 700 50
Xe Ag 290 37
Kr Ag 290 20
Kr Cu 197.5 20
Sb Ag 290 30

Tableau III-1 : Tableau récapitulatif du couple (projectile -cible) utilisés.

I1.5.CONCLUSION :

A travers les différents résultats expérimentaux traités dans ce travail, nous avons constaté que le
rendement total de sputtering métallique sous I’impact d’ions atomiques lourds étaient assez bien

reproduit par la théorie des cascades linéaire de Sigmund a des énergies incidentes relativement

faibles.

L’application du modele TS standard n’a pas permis de reproduire de fagon satisfaisante le
rendement expérimental dans le cas des systeémes traités. L’analyse de cette insuffisance a montré
que ce modele ne tient pas compte explicitement de 1’énergie incidente et de 1’aspect
thermodynamique de la cible dii a la température engendrée sous I’impact des ions incidents.
Malgré, I’introduction de 1’énergie incidente dans le paramétre libre du modele du TS, par 1’équipe
d’Orsay, ceci n’a pu reproduire que la forme du sputtering car le décalage par rapport aux points

expérimentaux subsiste toujours.

Le calcul numérique explicite de la fonction g (sans approximation) avec I’introduction de
I’énergie E, correspondant a la chaleur latente de vaporisation de la cible a permis :

-de reproduire de facon satisfaisante le rendement expérimental de sputtering.

- de metre en évidence 'influence de I’aspect thermodynamique de la cible au voisinage du

maximum du rendement de sputtering.

48



Pour reproduire ce rendement expérimental, sur une gamme qui va de quelques keV a quelques
MeV, il est indispensable de tenir compte de la contribution des deux processus d’émission
secondaire correspondants aux cascades linéaires et a ’évaporation a partir de la pointe thermique

tout en tenant compte de I’énergie E, .

Cette correction apportée au modele du TS dans le cas du sputtering métallique sous 1’impact des

ions atomiques, est étendue a I’émission sous I’impact des agrégats (Clusters).
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Chapitre VI :

Emission secondaire métallique sous
Pimpact d’ions agregats (poly-

atomiques)
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Emission secondaire métallique sous ’impact

d’ions agrégats (poly-atomiques)

Les agrégats, grains de matic¢re constitués de deux a quelques milliers d'atomes, sont appelés a
connaitre un essor considérable en raison de leur multifonctionnalité. Les agrégats constituent des
objets trés recherchés dans différents domaines (nanoparticule, physique du solide etc...). Dans ce
chapitre, nous nous intéressons aux processus physiques qui sont a I’origine de 1’émission

secondaire sous I’impact des agrégats.

IV.1.Introduction :

Le bombardement d’une surface solide par des projectiles agrégats conduit a 1’augmentation de
divers effets: formation de cratére, modification de la structure du matériau, ainsi que le
renforcement de 1’émission secondaire. En effet le rendement de sputtering induit par un agrégat
formé de « n » atomes est plus important que celui induit par tous ces constituants a I’état libre a la
méme vitesse, c’est ce qu’on appelle 1’effet nonlinéaire.

Un projectile polyatomique constitue un outil unique pour bombarder une petite surface de solide

par plusieurs atomes simultanément en y déposant une densité d’énergie importante.

IV.2. Travaux Antérieurs :

Habituellement appelés « non linéaires », les effets de I’augmentation du rendement de sputtering
sous I’impact de projectiles agrégats, étaient observés pour la premicre fois il y a prés de trente ans
[53,26]. Les auteurs de cette réf. ont mis en évidence, pour la premiére fois que le rendement de
sputtering induit par des projectiles diatomiques, sur une surface métallique, était supérieur a deux
fois celui induit par des projectiles atomiques a la méme vitesse. Depuis, plusieurs expériences ont
¢été faites pour 1’étude de ces effets non linéaires du rendement d’émission secondaire, en utilisant
Se, et Te, [53,26] et Sb,, Sbs et Bi, [54,51] sur des cibles d’Ag et d’Au. Dans le cas de I’ Au’,, sur
Au [50], la variation du rendement de sputtering en fonction de I’énergie incidente présente un
maximum plus prononcé que celui prévu par la théorie des cascades de Sigmund [28,29].

Plus récemment, Andersen [55] attribue cette augmentation du rendement de sputtering a
I’apparition de spikes en opposition aux cascades collisionnelles de Sigmund. Les spikes de
déplacement sont caractérisés par une densité élevée d’atomes déplacés, les cascades lin€aires,

quand a elles, sont caractérisées par une densité d’atomes déplacés plus faible. Du fait que les
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processus de transport d’énergie et les mécanismes qui sont a 1’origine du sputtering sont moins
évidents, plusieurs modeles ont été développés. Parmi ces modeles, 1’approche du thermal spike
standard est la plus utilisée, ce ci est probablement di au fait que les prédictions qualitatives de ce
modele sont plus proches de I’expérience. Selon les auteurs des réfs [56,50] le modele standard du
Thermal Spike ne peut étre appliqué sur toute une gamme d’énergie sans la connaissance du rayon
initial de la géométrie du spike. Jakas et Bringa [57] ont récemment testé 1’influence des ondes
¢lastiques dans un thermal spike dans le cadre d’une géométrie cylindrique. Leur version étendue
du modéle du thermal spike prévoit, qu’a de grandes énergies déposées, la pression du thermal
spike dans le cceur de la pointe donne une augmentation de 1’expansion latérale de 1’onde élastique
qui conduit au refroidissement du spike et diminue ainsi le rendement de sputtering.

Les simulations de dynamique moléculaire ont été adaptées pour le sputtering sous 1’impact de
clusters [58] en considérant des énergies incidentes tres faibles par rapport a la gamme d’énergie
des réf. [56] et [50]. Brunelle et Della-Negra ont développé un modele semi empirique pour
interpréter leurs mesures du rendement de sputtering métallique [59]. En se basant sur 1’énergie
déposée dans une certaine profondeur, ces auteurs obtiennent un accord global satisfaisant avec le
nuage de points expérimentaux normalisés par rapport au carré de la taille du cluster [50]. Bien que
cette relation ne soit pas universelle, d’aprés ces auteurs, elle permet néanmoins d’apporter des
informations complémentaires en ce qui concerne la compréhension de 1’émission secondaire da
aux agregats.

Cependant, I’origine de ces effets non linéaires et ainsi que la maniére dont le cluster pénétre dans
la cible (dépdt d’énergie, fragmentation, corrélations spatiotemporelles) restent encore mal
¢lucidées.

Dans toutes les approches précédemment proposées, il a été supposé que 1’agrégat se fragmente
totalement a I’impact sur la surface de la cible, ce qui implique que ses atomes constituants
pénetrent dans la cible avec la méme énergie indépendamment les uns de autres. Le rendement
obtenu est toujours normalisé par rapport au rendement du monomeére, afin de révéler 1’effet de
taille. Mais cette image de fragmentation reste insuffisante pour décrire ce mécanisme d’émission
sous I’impact d’agrégats.

Pour cela nous proposons une nouvelle approche, qui sera basée sur la contribution a 1’émission
des fragments pénétrants avec des angles différents et des énergies différentes.

Dans ce qui suit nous présentons ce modele semi analytique.

IV.3. PRESENTATION DU MODELE :
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Dans le but d’interpréter leurs résultats expérimentaux obtenus récemment sur le sputtering total a
partir de surfaces d’or sous I’impact d’ions agrégats Au', , Bouneau et al. [50] avaient appliqué le
modele de la pointe thermique. Comme nous 1’avons montré au dans le chapitre III, malgré la
correction apportée par ces auteurs au parametre libre du modele, le rendement expérimental est
loin d’étre reproduit. Dans leur calcul, ils supposaient que le cluster se fragmente au niveau de la
surface et que ces constituants pénétrent avec la méme énergie (I’énergie atomique) et le méme
angle. Afin de comparer le rendement expérimental d’un agrégat de taille « n » au rendement d’un
monomére obtenu dans le cadre du TS, les auteurs avaient normalisé le rendement de I’agrégat a n’.
Cependant, nous avons bien vu dans le chapitre précédant que le rendement de sputtering sous
I’impact d’ions atomiques est dii aux cascades linéaires et au thermal spike. Pour cela nous avons
repris le calcul en tenant compte du rendement linéaire des cascades, mais le rendement
expérimental reste encore mal reproduit. Nous constatons que le fait de considérer le rendement
d’un agrégat de taille « n» comme étant la somme des rendements de ses fragments & la méme
énergie, en d’autre termes n fois ol méme n” fois le rendement atomique ne suffit pas a reproduire
le résultat expérimental. Par conséquent, le mécanisme d’émission secondaire sous 1’impact d’ions

agrégats est encore mal ¢lucidé.

IV.3.1.Hypothéses du modéle :

Afin de remonter au mécanisme d’émission secondaire sous 1’impact d’ions agrégats nous avons
développé un modele basé sur les hypothéses suivantes :

1°/cible métallique.

2°/ le rendement de sputtering Y est la somme des deux contribution dii aux cascades linéaires

Y, Yis .

in et au thermal spike

Y=Y,

lin

+ Y,

3°/la fragmentation de I’agrégat au niveau de la surface de la cible est équivalante au
bombardement de la surface par les constituants de 1’agrégat avec des énergies et des angles

différents. Comme nous allons le voir sur le paragraphe suivant.

IV.3.2.Description du modéle :
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Nous considérons un agrégat de numéro atomique z; et de taille n, arrivant avec une énergie Ey sur
une surface métallique de numéro atomique z, .L.’agrégat se fragmente a I’impact sur la surface,
alors les constituants pénétrent indépendamment les uns des autres avec des énergies et des angles
différents. En fait I’agrégat est épluché de ses électrons de valence, par conséquent tous ses
constituants deviennent ionisés, ce qui conduit a la répulsion coulombienne entre ces atomes. Soit

E_ Dénergie de cette répulsion.
Considérons pour simplifier, un agrégat de taille n=2, et soit £, I’énergie du fragment ‘i’. Cette

énergie peut étre obtenue en utilisant la fragmentation binaire et le principe de la conservation de

I’énergie totale.

E,=YE, (IV-1)
D’autre part :
E, =imi? (IV-2)
fi = 2 iVi
Or:  ¥,(lab) =V, +ii,(CM) (Iv-3)
De (IV-2) et (IV-3) :
=>E, =%mi(170 +ii,)’
(IvV-4)
, 1 2 Lo
= E, =—myy+_-mu; +my,u,
' 2 2

Ou: v, : est la vitesse du fragment ‘i de masse ™M; (i=1,2) dans le systéme du laboratoire.

—_—

u, :estlavitesse du fragment ‘I’ de masse M; (i=1,2) dans le systéme du Centre de Masse.

—

Vo : est la vitesse du centre de masse.

Et comme |’énergie totale s’écrit :

Eml = EO + Ec (IV-S)
1o 2.1
E +E, :Emlv1 "‘Emz"z (IV-6)

En fait dans notre cas les fragments sont des atomes de méme masse m;=m (m : la masse atomique).

Ce qui conduit a:

E E
E, =—2+—+,E,E, cos(6,)
a2 ’ : (IV-7)
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0, : est ’angle du fragment i dans le systéme du CM.

Dans le cas d’un cluster form¢ de deux atomes nous tirons au hasard une direction définie par g,

puis nous calculons 1’énergie du fragment a partir de 1’¢q.IV-7. L énergie du second fragment sera

déduite en utilisant la conservation de 1’énergie totale ; autrement dit :

Eyp=E,-E, (IV-8)

sa direction est déduite par 1’éq.IV-7.
Ce calcul de la fragmentation binaire est généralisé sur une multifragmentation en atomes d’un

agrégat de taille « n ».

Figure IV-1 : schéma illustrant le mécanisme de la fragmentation binaire utilisé dans notre

simulation

On peut montrer que I’énergie £ dun fragment « 1 » (i=1,n-1) résultant d’une multifragmentation,

s’écrit sous la forme :

E -DE., 2 .
E, = — 4 u+;1/(n -1)E,E, cos(6,) pour :(1=1,n-1) (IV-9-a)

n n
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On tire (n-1) directions au hasard et on calcule pour chaque fragment 1’énergie E; , dans le calcul

n—1
le centre de masse est supposé fixe, de telle sorte que Z E,<E, ,par conséquent : I’énergie

i=1

du denier fragment est déduite :

E,=E,-) E, (IV-9-b)
i=1
Le rendement d’un fragment d’énergie £ sera donné par:
Y(Eﬁ) = Ylm (Eﬁ) + Yrs (Eﬁ) (IV-10)
Ainsi le rendement 7 de la fragmentation atomique :
Yf(EO)zzY(Eﬁ) (IV-11)
i=1

Cependant I’utilisation de ce dernier a lui seul ne suffit pas a reproduire les points expérimentaux.
Pour cela nous avons considéré, en plus de la fragmentation atomique, la contribution de 1’agrégat

en tant que entité physique entiére avec un rendement de sputtering Yo :
Yo(Eo)=Y1in(Eo)*+Y1s(Eo) (IV-12)

Pour le calcul des rendements de thermal spike et des cascades linéaires du cluster, nous avons
besoin de connaitre son pouvoir d’arrét nucléaire. Selon les réf. [60,61] le pouvoir d’arrét d’un

agrégat est approximé par la somme des pouvoir d’arrét de ses constituants a la méme vitesse,

autrement dit :

cluster

dE

dE
i (Eo ) =n—

dx

Kﬂj (IV-13)

n

nucl nucl

Cependant I'utilisation de cette approximation [60,61] dans le calcul du rendement, n’a pas conduit
a un bon accord avec les points expérimentaux. Ce qui nous a conduit a introduire une nouvelle
approximation : « le pouvoir d’arrét nucléaire d’un cluster est égale a n fois le pouvoir d’arrét
nucléaire d’un atome ayant la méme énergie que le cluster ».

Cependant les contributions, au rendement total, du rendement des fragments Y¢ et du cluster en

tant qu’entité entiere Yo, se font avec des probabilités p et q respectivement :
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Yo (Ey) = p Y (Ey)+qYy(E,) avec ptq=1 (IV-14)

nous obtenons :

Y, (E)=p S Y(E)+(1- p)Yy(Ey) (IV-15)

Ces contributions relatives sont fonction de 1I’énergie incidente et de la taille de 1’agrégat :

p=f(Esn) (IV-16)

IV.3.3.Proccedure de simulation par Monte-Carlo:

Le rendement total Y est donné par la relation (IV-15). Cependant, du fait que 1’angle 0 dans
le systeme du centre de masse varie aléatoirement, elle ne nous permet pas d’obtenir directement
Yot d’apres la relation analytique (IV-15) (aspect stochastique du processus). Par contre ce calcul
peut étre fait par simulation numérique en utilisant la méthode de Monte- Carlo. Ce qui nécessite
la connaissance des densités de probabilité des variables décrivant le modéle, en I’occurrence les

angles d’orientation des fragments f(é?) et leurs énergies f(E /.). Ces variables sont, en effet,

difficiles a déterminer analytiquement a cause de 1’aspect stochastique de la fragmentation.

Pour réaliser cette simulation, nous supposons que les angles varient de fagon isotrope ce qui nous

permet d’écrire leur densité de probabilité sous la forme :

1(0)do = @ _ lsin(@)am AV -17)
4r 2
D’autre part, nous pouvons remonter a la densité de probabilit¢ des énergies des fragments Eg,
d’aprés:
dE ,
E. )= f(o)—L (IV-18)
£, )=1( ){ -
En utilisant les relations (IV-8) et (IV-9-a) et (IV-9-b) nous obtenons :
fE,)= L (IV-19)

~ 4J(n-1)E,E,

L’énergie Ey est distribuée entre Epi, et Enay . en sachent que 1’angle € appartient a I’intervalle
[0, 77]; tel que :

57



Emin - Y (n - 1)EVOEVL (IV_ZO-a)
n n n
E -DE
g =L =DE 2 N (IV-20-b)
n n n

il est facile de montrer que f(E f) est normalisée :

[ r(E JE, = i (B = Enin) =1 (IV-21)

suit :
E, ) "
F(Ef)_E:[“f(EfﬁE/ 4 (l—l’l)EOEc ( f min)
FlE, )= " _E
= FlE,) 4 (l—n)EOEc( = E) (1V-22)

IV.4.Analyse de données :

Comme nous 1’avons déja vu précédemment, toutes les approches proposées dans la littérature,
supposent que 1’agrégat se fragmente totalement a I’impact sur la surface de la cible. De plus on
suppose que ces atomes constituants pénetrent dans la cible avec la méme énergie
indépendamment les uns de autres sous une incidence normale. Mais cette image de fragmentation
reste insuffisante pour décrire le mécanisme d’émission sous 1’impact d’agrégats. Pour cela, nous
avons repris I’analyse des données expérimentales du rendement de sputtering d’une cible d’or
sous I’impact d’ions agrégats Au', (n=2,5) [50].

Pour I’étude de ce phénomene, nous avons, tout d’abord, voulu isoler I’effet non linéaire du
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rendement total dii a un cluster de taille « n » en lui soustrayant n fois le rendement d’un atomes

avant I’énergie atomique (E% ) La figure IV-2 représente cette différence que nous pouvons
n

appeler : partie non linéaire du rendement Y. Cette différence peut étre mise sous la forme :

€X] atm
Y=Y, " -nY pour tous les clusters Au,

2400
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Figure IV-2 : Rendement de sputtering non linéaire d’une cible d’or sous 'impact d’agrégats

+
Au’,

La figure IV-2 montre que plus la taille du cluster est grande plus cet effet est important. y

présente un maximum commun entre toutes les tailles au alentour de 1’énergie spécifique de la

cible, E,.

Nous avons constaté qu’en normalisant le rendement Y, par rapport a la taille (Y,/n) I’effet non
linéaire est toujours apparent. Ce qui nous a conduit 4 normaliser par rapport & n”> comme le

montre la figures IV-3
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Figure IV-3: le rendement de sputtering non linéaire d’'une cible d’or sous l'impact d’agrégats

+ e N2
Au ', normalisé a n”.

Nous constatons qu’a la différence de la figure IV-2, les rendements non linéaires, dans la figure
IV-3, se rapprochent sans toutefois, perdre I’aspect non linéaire. Ce qui nous a permis de conclure
que cet effet n’est pas directement proportionnel n’, ce qui laisse présager un autre effet en plus de
I’effet non linéaire précédent.

Dans le but de reproduire le rendement de sputtering d’une cible d’or sous I’impact d’ions clusters
Au,', nous proposons une nouvelle approche sous forme de simulation par Monte Carlo basée sur
les équation décrivant le modele (IV-1 a IV-22), en considérant non seulement la contribution des
fragments pénétrants indépendamment avec des angles et des énergies différents, mais aussi la
contribution de 1’agrégat en tant qu’entité entiére pénétrant dans la cible. Cette simulation a été
faite suivant I’algorithme correspondant aux étapes du modele, précédemment cité.

Ce qui a conduit aux résultats que nous allons présenter dans le paragraphe suivant.

IV.5.Résultats et discutions :

L’utilisation de I’approximation de Shulga et al. et Andersen et al. [60,61],dans ’algorithme de
simulation a conduit comme le montre la figure IV-4, a un décalage du rendement par rapport aux
points expérimentaux, ou a titre d’exemple nous représentons le rendement de sputtering de Aus"

sur une surface d’or en fonction de I’énergie total.

Car en effet, le rendement des fragments et celui du cluster en tant qu’entité physique présentent
un maximum a la méme énergie E=1400 keV, en fait cette énergie pour un cluster de taille n est

donnée par : E= (n-1) E,. Par conséquent le rendement total di a ces deux contributions aurait un
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maximum a la méme énergie, tandis que le maximum des point expérimentaux, se trouve a une
énergie inférieure. Ceci indique que 1’utilisation de I’approximation Eq (IV-13) ne permet pas de
reproduire le rendement expérimental et qu’elle ne décrit pas en réalité la perte d’énergie d’un

cluster.

" E=1400keV

1200 | = Au3
= = Yf
Ycluster

1000

fe ]
o
o

Yield total of sputtering
S (2]
8 8

200

E tot (keV)

Figure IV-4 : Rendement de sputtering de I’Au" 3 sur une cible d’or [50].

Ce qui nous a amené a modifier I’approximation de I’Eq (IV-13) en remplacant 1’énergie atomique
Eo/n par I’énergie totale Eq du cluster dans le pouvoir d’arrét :

cluster atm

£ (E,) (IV-23)

dx

nucl nucl

En introduisant cette approximation dans 1’algorithme de simulation, les deux maxima se séparent

comme on peut le voir sur la figure IV-5 correspondante a 1’émission sous I’impact de 1’agrégat
+ P . . .

Aus considéré comme exemple d’illustration. Nous constatons que le nouveau maximum du

rendement de sputtering di a I’agrégat se situe a 1’énergie spécifique de la cible de I’Eq. I11-6.
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Figure IV-5 : Rendement de sputtering de I’Au" 4 sur une cible d’or

Le rendement obtenu par la somme direct des deux rendements ZYI,(E ﬁ)ezYO(EO)
i=1

respectivement di aux fragments et au cluster non fragmenté est donné par :
Y=Y Y/(E,)+Y,(E,) (IV-24)
i=1
Nous avons remarqué que le rendement obtenu par la somme direct des deux rendements, ne
reproduit pas le rendement expérimental. Ce qui semble indiquer que les fragments et le cluster ne
contribuent pas au rendement total avec la méme probabilité.

En effet, nous avons associé a ces deux contributions les probabilités p et q.

Ces probabilités ont été¢ déterminées en utilisant les données expérimentales et en résolvant le

systéme d’équations suivant, pour toutes les tailles:

pt+qg=1
)Iexr) = Y = pZK(Eﬁ) +qY()(E0)
. (IV-25)
Nous avons obtenu :
p(E,n): —0.15 ln(E)-;-(l +ij
10/ pourn=2,3.45. (IV-26)

Cette relation montre que la probabilité de contribution a I’émission dépend, aussi bien de 1’énergie

incidente totale que de la taille du cluster n, comme le montre la figure IV-6.
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Figure IV-6 : Représente la probabilité de contribution relative du rendement des fragments

constituants de 1'agrégat Au”; au rendement total d’une cible d’or.

En introduisant les probabilités de contribution ainsi obtenues dans notre simulation nous avons

obtenu, comme le montrent les figure IV-7 a-b-c-d, un bon accord avec 1’expérience.
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Figure IV-7-a: Rendement de sputtering d’une cible d’or sous l'impact de clusters Au",
Les carrés pleins les données expérimentales, et le trait continu notre modélisation.
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Figure IV-7-b: Rendement de sputtering d’une cible d’or sous I'impact de clusters Au" 3
Les carrés pleins les données expérimentales, et le trait continu notre modélisation.
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Figure IV-7-c: Rendement de sputtering d une cible d’or sous I'impact de clusters Au",
Les carrés pleins les données expérimentales, et le trait continu notre modélisation.
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Figure IV-7 -d: Rendement de sputtering d’une cible d’or sous l'impact de clusters Au" s
Les carrés pleins les données expérimentales, et le trait continu notre modélisation.

Il est important de noter que, cette modélisation a une limitation en taille, comme le montre la
figure IV-8. De sorte que cette simulation ne reproduit pas le rendement de sputtering sous
I’impact d’agrégats de taille supérieure a 5 (n>5). Cela pourrait étre dii a ’apparition d’un autre
mécanisme de fragmentation. En effet, pour reproduire le rendement d’un cluster a partir de la
taille 7, il faudrait tenir compte de la fragmentation en petits clusters ; plus la taille du cluster
augmente plus il a de chance pour ce fragmenter en de petits clusters de plus petite taille. Cette

fragmentation n’est pas prise en compte dans cette modélisation. Cette image de fragmentation est
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Figure V-8 : Rendement de sputtering d’une cible d’or sous l'impact de clusters Au" ;
Les carrés pleins les données expérimentales, et le trait continu calcul de ce travail.

Etot keV)

1000

10000

10

100

1000

Etot (keV)

65

10000

100000



IV.6.Conclusion :

Pour interpréter les rendements de sputtering d’une surface d’or sous I’impact d’ions agrégat Au',

un modele semi analytique a été développé. L’originalité de cette approche fait intervenir :

-La fragmentation du cluster au niveau de la surface de la cible en atomes qui pénétrent avec des
énergies et des angles différents.

-En plus de la contribution des fragments au rendement de 1I’émission, la contribution de 1’agrégat
en tant que entité physique.

- Les deux contributions sont conditionnées par des probabilités dépendantes de 1’énergie incidente
et de la taille du cluster.

- D’une nouvelle approximation concernant le pouvoir d’arrét des agrégats.

Les rendements calculés dans le cadre de cette approche par simulation Monte Carlo, sont en trés
bon accord avec les rendements mesurés jusqu’a la taille 5 du cluster incident. Pour des tailles
supérieures a la taille 5, une nouvelle image de fragmentation est inscrite dans les perspectives de

ce travail.

66



Conclusion Générale
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Conclusion

L’ ¢tude de sputtering sous I’impact des ions atomiques aide a mieux comprendre les processus
physiques liés aux agrégats.

A travers les différents résultats expérimentaux traités, nous avons constaté que le rendement total
de sputtering métallique sous I’impact des ions atomiques lourds étaient assez bien reproduit par la

théorie des cascades lin¢aire de Sigmund a des énergies incidentes relativement faibles.

L’application du modele TS standard n’a pas permis de reproduire de facon satisfaisante le
rendement expérimental dans le cas des systémes traités. L’analyse de cette insuffisance a montré
que le rayon de la géométrie utilisée dans ce modele ne tient pas compte explicitement de 1’énergie
incidente et de I’aspect thermodynamique de la cible di a la température engendré sous I’impact
des ions incidents. Malgré, 1’introduction de 1’énergie incidente dans le parametre libre du modele
du TS, par I’équipe d’Orsay, ceci n’a permis de reproduire que la forme du sputtering car le
décalage par rapport aux points expérimentaux subsiste toujours.

Le calcul numérique explicite de la fonction g (sans approximation) avec I’introduction de
I’énergie E, correspondant a la chaleur latente de vaporisation de la cible a permis :

-de reproduire de fagon satisfaisante le rendement expérimental de sputtering.

- de mettre en évidence I’influence de 1’aspect thermodynamique de la cible au voisinage du

maximum du rendement de sputtering.

Pour reproduire ce rendement expérimental, sur une gamme d’énergie qui va de quelques keV a
quelques MeV, il est indispensable de tenir compte de la contribution des deux processus
d’émission secondaire correspondants aux cascades linéaires et a 1’évaporation a partir de la pointe

thermique tout en introduisant 1’énergie E, .

Cette correction apportée au modele d’évaporation a été utilisé dans le développement d’un modele
semi analytique afin d’interpréter les rendements de sputtering d’une surface d’or sous 1I’'impact
d’ions agrégat Au',,.

L’originalité de cette approche fait intervenir :

-La fragmentation au niveau de la surface en atomes qui pénétrent avec des énergies et des angles
différents.

-En plus de la contribution des fragments au rendement de 1’émission, la contribution de 1’agrégat

en tant que entité physique.
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- Les deux contributions sont conditionnées par des probabilités dépendantes de 1’énergie incidente
et de la taille du cluster.

- Une nouvelle approximation concernant le pouvoir d’arrét des agrégats.

Les rendements calculés dans le cadre de cette approche par simulation Monte Carlo, sont en trés
bon accord avec les rendements mesurés jusqu’a la taille 5 du cluster incident. Pour des tailles

supérieures une nouvelle image de fragmentation est inscrite dans les perspectives de ce travail.
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