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INTRODUCTION GENERALE

L'étude de Vlinteraction des particules chargées ou ‘“ions” énergétiques avec la
matiére peut étre étudiée de deux manieres différentes. On peut s’intéresser au
projectile incident en déterminant sa perte d’énergie, I'évolution de son état de charge,
la formation de ses états excités, comme on peut aussi étudier parallelement les effets
induits sur le matériau cible bombardé, allant de simples défauts atomiques jusqu’a la
formation des traces latentes et des dommages créées en volume et en surface, avec
I’émission ou la pulvérisation des particules atomiques ou poly-atomiques hors de Ia

cible solide, etc....

Les premieres expériences utilisant des particules chargées (alphas ou He?*) émises de la
matiére radioactive pour bombarder une feuille mince d’or ont été faites par Rutherford
et al. [1], et grace a ces expériences de diffusion, il a été mis en évidence le noyau et la
structure de l'atome. Par la suite, et avec lI'avenement des accélérateurs de particules
modernes délivrant des faisceaux d’ions intenses d’énergies de l'ordre du keV jusqu’au
GeV, le phénoméne de linteraction ion-matiere a connu un essor fulgurant avec le
développement de nouvelles techniques nucléaires d’analyse et d’irradiation par
faisceau d’ions. Ces techniques nucléaires ont beaucoup aidé a [I'exploration des
propriétés physiques de plusieurs classes de matériaux de natures différentes, tout en
mesurant les données atomiques et nucléaires des parameétres pertinents régissant
I'interaction ion-matiére. La capacité de prédire et de comprendre les modifications
structurelles dans les matériaux induites par irradiation ionique présente des avantages
considérables pour la science et la technologie moderne, comme par exemple,
I'industrie nucléaire ou les effets des rayonnements limitent la durée de vie d’un
réacteur, en technologie des accélérateurs de particules ou les effets de pulvérisation
induits sur les parois des sources d’ions et les diagrammes de focalisation du faisceau
d’'ions et en nanotechnologie ou des nanostructures sont créées et modifiées par
irradiation ionique. Les ions lourds avec des énergies supérieures a 25 keV/A sont
essentiellement ralentis par interaction avec les électrons du solide le long de leur
parcours par des interactions colombiennes inélastiques (excitations électroniques). Ces
interactions électroniques inélastiques peuvent conduire a la mise en mouvement et au

déplacement des atomes de la cible et ainsi a la pulvérisation des particules atomiques
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ou poly-atomiques vers le vide. Le retour a [I'équilibre s’accompagne souvent de Ia
création d’'une zone cylindrique fortement endommagée autour de la trajectoire du
projectile, communément appelées trace latente. La présence et la nature de ces
déformations structurelles ne dépendent pas uniquement de [I'excitation directe par
I'ion lourd incident mais aussi du mécanisme de transfert d’énergie entre les électrons et
les noyaux de la cible. Ces traces sont principalement associées a des matériaux isolants
plus sensibles aux excitations électroniques [2, 3], bien qu'il existe également des
preuves qu'elles peuvent étre produites dans des métaux ou le pouvoir d’arrét

électronique est tres élevé [4, 5, 6].

Plusieurs modeles théoriques ont été proposés pour prédire quelques parametres
régissant les effets d’irradiations ioniques pour des cas bien précis et vérifiables
expérimentalement, notamment ceux relatifs a la formation des traces latentes. Parmi
ces modeéles, nous citons celui de [I'explosion Coulombienne [7,8] et de pointes
thermiques inélastiques (i-TS) [9,10 et 11]. Pour un ion lourd rapide qui se déplace dans
la matiére et perd progressivement son énergie aux constituants (électrons et atomes)
du matériau solide jusqu'a ce qu’il s'immobilise (s'implante) en profondeur, le modele
des pointes thermiques fournit de meilleurs résultats pour expliquer les effets
d’irradiation ionique, en décrivant la dépendance des déformations sur la température
de la cible. Ce modele i-TS a deux-températures a été développé initialement pour les
métaux [12], et plus tard appliqué pour les isolants et les semi-conducteurs [13] ainsi
que pour l'étude de la pulvérisation en surface, en se servant de |"évolution des deux
températures (électronique & atomique). Ce qui donne des informations détaillées sur
guelques effets d’irradiation ionique induits [14]. Durant ces cing dernieres décennies,
les dommages induits aux énergies élevées (“MeV) n’ont pas encore été suffisamment
bien étudiés, en particulier, dans le cas des matériaux solides sous forme de couches
minces avec des propriétés thermo-physiques réduites [15, 16, 17]. De plus, les modeles
théoriques et les codes de simulation numérique proposés sur la base de deux
principales approches de [I'explosion coulombienne ou de pointes thermiques n’arrivent
toujours pas a bien élucider tous les aspects régissant ces effets d’irradiation ionique

dans ce type de matériaux avec des dimensions réduites [18-22].

Dans le cadre de ce sujet de thése de doctorat, nous avons étudié expérimentalement la

pulvérisation induite par des ions lourds Au®* aux énergies du 10-40 MeV dans un matériau solide
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isolant de dioxyde de silicium (SiO,) sous forme de couches minces. Cette investigation
expérimentale a été complétée et interprétée dans le cadre d’une approche théorique modifiée
du modeéle des pointes thermiques inélastiques, en élucidant tous les aspects de l'interaction ion-
matiére, notamment, ceux liés a la détermination précise de la distribution radiale de la perte
d’énergie électronique et des propriétés thermo-physique réduites du matériau SiO, en couche
mince irradié [18-22]. La partie expérimentale consiste, en premier lieu, au dépobt par évaporation
thermique (canon a électrons) des couches minces de dioxyde de silicium (SiO,/Si) sur des
substrats de silicium, puis les irradier par des ions lourds Au®™® (q = +4, +6, +7, +9) d’énergies
comprises entre 10 et 40 MeV au niveau de l'accélérateur Tandem d’iThemba LABS
(Johannesburg, Afrique du Sud). Par la suite, I'analyse de ces échantillons cibles irradiés a été
effectuée via la technique de spectrométrie de Rétrodiffusion de Rutherford (RBS) avec un
faisceau d’ions *He" d’énergie de 2 MeV délivré pat I'accélérateur Van de Graaff 3.75 MV du
Centre de Recherche Nucléaire d’Alger (C.R.N.A.). Les mesures expérimentales du rendement de
pulvérisation ont été effectuées en utilisant la méthode expérimentale dite “méthode de
changement d’épaisseur’” basée sur la réduction de I'épaisseur de I'échantillon sous irradiation
ionique. Finalement, nous avons aussi utilisé d’autres techniques de caractérisation
complémentaires comme la diffraction des rayons X (DRX), la microscopie électronique a balayage

(MEB) pour controler I'état de surface et la microstructure des échantillons cibles (SiO,/Si) étudiés.

Ce manuscrit de thése est organisé en quatre chapitres. Dans le premier chapitre, nous
faisons une synthése sur les principaux parametres régissant le phénomeéne de
I'interaction ion-matiere et les effets d’irradiation ionique, en relatant notamment les
différents modeles proposés pour décrire le phénoméne de pulvérisation en surface. Le
deuxieme chapitre est consacré au calcul numérique et traitement semi-empirique du
modeéle des pointes thermiques inélastiques, en décrivant les différents parameétres
d’entrée nécessaires au calcul du rendement de pulvérisation dans le cas du dioxyde de
silicium. Le troisieme chapitre sera consacré au travail expérimental effectué en
décrivant les différentes techniques et méthodes expérimentales utilisées dans nos
expériences d’irradiation et d’analyse par faisceaux d’ions. Finalement, nous présentons
les résultats expérimentaux et numériques obtenus, avec leur discussion, interprétation

et comparaison. Nous terminons ce manuscrit par une conclusion générale.
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CHAPITRE | :

RAPPELS THEORIQUES SUR L'INTERACTION ION-MATIERE

I.1. Interaction ion-matiere :

Lorsqu’un ion incident pénetre dans un solide, il entre en collision avec des atomes cibles du
matériau bombardé en perdant une grande quantité de son énergie cinétique via deux principaux
processus : (i) des collisions inélastiques dues aux chocs électroniques, conduisant a 'ionisation et
a I'excitation des atomes cibles (perte d’énergie électronique), et (ii) des collisions élastiques dues
aux chocs nucléaires (perte d’énergie nucléaire). La prédominance d’un processus sur |'autre
dépend essentiellement de I'énergie de I'ion incident et de sa nature (sa masse atomique). Ainsi,
pour un ion incident de masse intermédiaire d’énergie cinétique élevée (de I'ordre du MeV), il
cede initialement une grande partie de son énergie via des chocs électroniques inélastiques et a la
fin de son cheminement dans le solide, il perd la quantité restante de son énergie cinétique par
des chocs élastiques nucléaires en s’implantant dans la cible. L'ensemble de ces collisions
provoque un grand nombre de déplacements atomiques directs ou indirects en créant une zone
instable autour de la trajectoire de l'ion incident, a I'origine de la création des dommages et
défauts atomiques en volume avec la formation des traces latentes autour de la trajectoire de I'ion
incident. Ces dommages atomiques crées sont également accompagnés par |'émission ou la
pulvérisation des particules atomiques et/ou moléculaires de la surface du matériau solide

bombardé.
I.2. Processus et parameétres de l'interaction ion-matieére :

L'interaction entre I'ion incident et le matériau solide bombardé peut étre traitée par différents
processus relativement simples. Néanmoins, leurs additions et le plus souvent un grand nombre
d’évenements successifs formant un systeme complexe. Pour comprendre les mécanismes
d’ensemble, il convient donc de décrire les interactions a I'échelle atomique et par types de
collisions. Les ions lourds sont des particules chargées qui possédent une masse supérieure ou
égale a celle du Lithium (Z = 3) et qui ont une vitesse comparable ou plus grande que celle des
électrons de la couche K d’un atome (vo = e/h ~c/137 ~25 keV/u étant la vitesse de Bohr et c celle
de la lumiére). Lors de leur accélération, ces ions perdent une partie de leurs électrons en

possédant un état de charge q donnée. Au cours des interactions avec les atomes cibles du
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matériau bombardé, ces ions cedent une quantité importante de leur énergie cinétique via des
processus de captures ou de pertes d’électrons supplémentaires, ce qui fait que leur état de
charges est modifié.

Les séries de collisions entre I'ion incident et le milieu ralentisseur peuvent étre donc classées en
deux catégories : les collisions élastiques nucléaires qui décrivent le mouvement du centre de
masse des atomes a travers la diffusion dans le solide (perte d’énergie nucléaire) et les collisions
inélastiques électroniques complexes correspondantes aux modifications des configurations

électroniques des deux partenaires projectile-atome cible (perte d’énergie électronique).
1.2.1. Cinématique de collisions élastiques :

Les collisions élastiques sont considérées comme le principal mécanisme de transfert de
guantité de mouvement des ions lourds au sein de la matieére a basse énergie (~keV). Pour ce
processus, I’énergie cinétique reste conservée et les particules ne se déforment pas et ne
changent pas de nature, c.-a-d., les interactions sont uniquement de type de diffusion
coulombienne entre les deux noyaux partenaires (ion-atome cible), en absence des réactions

nucléaires et aussi pas de grandes perturbations électroniques.
Ainsi, pour un ion rapide de numéro atomique Z;, de masse M; et d’énergie E, (E, = EMlVOZ)

arrivant sur un atome cible de numéro atomique Z, et de masse M, au repos dans le référentiel
du laboratoire (voir Fig. I-1), il sera rétrodiffusé a la surface de la cible aprés collision avec un angle

de détection 0 par rapport a sa direction initiale d’incidence.

Avant interaction : Aprés interaction

(M2, E,)

(M 2,V =0)

Fig. I-1 : Cinématique de collisions dans le référentiel du laboratoire (L).

Le traitement de l'interaction entre le projectile et 'atome cible est effectué en utilisant les lois de
conservation de la quantité de mouvement et de |'énergie totale via différentes calcul [23].
Cependant, l'interaction entre I'ion incident et I'atome cible peut étre traitée différemment dans
le référentiel du centre de masse des deux partenaires (voir Fig. I-2). Nous considérons

simplement que le projectile et I'atome cible comme une seule particule de masse u =
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MM, /(M; + M,) et d’énergie E, = %uvg venant de l'infini et qui s’approche d’une zone ou
regne un champ de force centrale (potentiel d’interaction coulombien) agit uniquement le long de
la ligne droite entre les deux particules. La particule sera défléchie durant son passage pres du
centre de force et va émerger avec la méme énergie mais se déplacera avec un angle O¢ par

rapport a sa direction initiale [23].

Fig. I-2 : Cinématique de collisions dans le référentiel du centre de masse (c.d.m.).
L’énergie transférée a la cible est donnée par la relation suivante :
. 20 . 20
Eysin? = ]/Eosmzf =. (1.1a)

0 2pdr

i 7
rmin v _p?
Ec 12

ou p est la distance entre les droites paralléles passants par le centre des deux noyaux en

avec O,=m— (1.1b)

interaction (voir Fig. I-2) et V(r) le potentiel d’interaction interatomique. Le transfert d’énergie
prend une valeur maximale T,,, = E, lorsque 0. = m et M; = M, tandis que sa valeur minimale

Tmin €st donnée par la relation suivante en fonction du parametre d’impact [23] :

Trin = — T (I.1c)

27
2Tmin
(1+(5m))
ou rmin est la distance minimale de séparation entre les deux partenaires (ion-atome cible) et b le

diametre de collision correspondant a un choc frontal (6. =n) :

_lezez M2
T By Mi+My’

b (1.1d)

ou e est la charge élémentaire de I’électron (e = 1.602x10™*° C).
1.2.2 Diffusion de Rutherford :

La probabilité de transfert d’une quantité d’énergie comprise entre T et T + dT a la cible ou la

probabilité de diffusion coulombienne du projectile par la cible avec un angle compris entre 6 et



CHAPITRE | : RAPPELS THEORIQUES SUR L'INTERACTION ION-MATIERE

0 + do est décrite par la section efficace différentielle de diffusion de Rutherford qui dépend du

potentiel coulombienne entre I'ion et I'atome cible (voir Fig I-3).

lon
(er er ED)

Atome cible
(221 M2)

Figure I-3 : Schéma descriptif de la diffusion de Rutherford dans le référentiel (c.d.m.) [23].

Pour un potentiel purement coulombien (~1/r), la section efficace différentielle d’interaction

est donnée par la formule de Rutherford :

do _ (L)Z (212;€2)*

) 1.2
an 4E, (sin%f (.2)

est la constante liée a la permittivité diélectrique dans le vide, E. est |'énergie

4TTE

ouk =

cinétique dans le référentiel (c.d.m.). Nous pouvons remarquer que la section efficace
différentielle de Rutherford augmente lorsque I’angle de diffusion 8, diminue. Ce qui implique que
la section efficace diminue avec I'augmentation de I’énergie incidente. Egalement, cette grandeur
physique est proportionnelle au carré de la charge de I'ion incident et de I'atome cible, ce qui fait

gu’elle est plus importante pour les ions ou les atomes les plus lourds.

1.2.3 Les collisions inélastiques :

Comme évoqué précédemment, I'ion incident peut interagir de facon inélastique avec les
nuages électroniques des atomes de la cible bombardée qui rassemblent tous les types de
collisions d’excitations, de captures électroniques et d’ionisations atomiques, en conduisant a la
perte d’énergie électronique (Figure I-4). L’énergie cinétique totale du systéme (projectile-atome
cible) n’est pas conservée, car I'énergie interne de chaque particule qui participe a l'interaction
peut étre modifiée a cause des excitations électroniques. Ces trois processus prépondérants dans
le régime de haute énergie (“MeV) dépendent aussi de la nature du matériau bombardé, c.-a-d.,
dans le cas, par exemple, des isolants et pour certaines cibles métalliques, la densité d’ionisation
est trés grande. L'interaction entre I'ion incident et les électrons de I’'atome cible ne peut pas étre
décrite par des collisions binaires a deux corps, car I'ion interagit avec plusieurs électrons liés eux-

mémes aux noyaux de la cible.
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Excitation

Figure I-4 : Schéma descriptif des trois processus majoritaires lors des collisions inélastiques.

L’énergie interne noyau-électrons est modifiée au cours de I'interaction et le pouvoir d’arrét
électronique des ions dans la cible est calculé avec précision lorsque l'interaction est
considérée comme une perturbation (faible transfert d’énergie, faible durée d’interaction ou
charge peu élevée). Ceci peut étre simplement vérifié pour les ions légers tres rapides. Comme
évoqué précédemment, lors de l'irradiation d’'un matériau, les deux types de collisions
élastiques et inélastiques coexistent et leur importance relative dépend a la fois de I'énergie et

de la charge du projectile et aussi de sa nature (sa masse) ainsi que celle de I'atome cible.

1.2.4. Pouvoir d’arrét des ions dans la matiére :

Dans le cas d’un ion incident en interaction avec une cible solide, on utilise habituellement la
notion du pouvoir d’arrét pour comprendre les différents processus mises en jeu tels que le
ralentissement de l'ion, 'endommagement du solide et aussi les mécanismes d’émission des
particules de la surface cible ou pulvérisation en surface. Cette grandeur physique représente
I’énergie moyenne déposée localement par I'ion incident par unité de longueur parcourue dans le

matériau cible considéré, c.-a-d. :

S(E)=-2". (1.3)

C'est une grandeur caractéristique du milieu traversé et de la particule incidente (nature et

énergie cinétique). L'unité du pouvoir d'arrét est le (keV/nm), ou en (MeV.mg™t.cm?), ce qui
. ( dE N o . - s s
correspond a (E), ou p étant la densité massique du matériau. Cette quantité dépend du

processus de collisions considéré, le pouvoir d’arrét total est obtenu donc en somment les deux

composantes principales nucléaire et électronique :

dE

dx

)+ 14

tot

ou l'indice n ou e représente le pouvoir d’arrét nucléaire ou électronique. Comme évoqué
précédemment, I'importance relative de ces deux composantes de perte d’énergie dépend

principalement de la vitesse du projectile. Le pouvoir d’arrét nucléaire est prédominant pour des

8
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vitesses faibles (énergies cinétiques dans la gamme du keV), tandis que le pouvoir d’arrét
électronique est prédominant pour des vitesses élevées (énergies cinétiques dans la gamme du
MeV et du GeV). Une telle comparaison entre ces deux composantes peut étre effectuée en
utilisant le terme de I'énergie réduite (¢) donnée par la relation suivante :

arrMz

g = —-—
Z,Z,e2(My+My) ¥’

(1.5)

ou e est la charge élémentaire de I'électron (e? = 1.44 eV.nm) et la quantité :

0.885a
pp = —288500 (1.6)
(Z;/2+Z;/2)2/3

représente la distance d’écran de Thomas-Fermi défini par Lindhard et al. [24] en termes du rayon

de Bohr (ay = 0.053 nm).

1.2.4.1. Pouvoir d’arrét nucléaire :

Les chocs élastiques entre I'ion incident et les atomes cibles peuvent étre traités par les lois de
la mécanique classique ou l'interaction est purement coulombienne. Le transfert d’énergie entre
les deux particules conduit a des déplacements atomiques directs. La grandeur qui décrit ce

transfert d’énergie est la section efficace d’arrét [25] :

My
Mo.E

daT
Z27%e* == (1.7)

do(E,T)=m

Elle est définie comme la probabilité pour que la particule incidente cede de I'énergie a une
particule cible pendant son ralentissement.
L’énergie perdue au cours des collisions nucléaires par I'ion incident tout au long de son parcours

dans le milieu traversé est donnée par la relation suivante :

dE

dx

=N fTT:;"T. o(E, T)dT. (1.8)

n

Et apres intégration de cette derniere équation (1.8), I'expression du pouvoir d’arrét nucléaire
devient donc:

dE My Z?Z%2e* | T,
Spn(E)y=——| = ﬂ—lLlnﬂ, (1.9)
Ndxly M, E Tomin

oU Tyax = YE, est I'énergie maximale transférée pour un angle de diffusion 0. = w et y étant un
rapport des masses défini par I'éq. (l.1a). T, est I'énergie minimale transférée donnée par la

relation (l.1c). Lindhard et al. [24] ont proposé une expression réduite de S,(E), soit :

Sn(E) = T2 5, (o), (1.10a)

avec: S,(¢e) = ifogf(tl/z)dtl/z, (1.10b)
1/2 _ 2.2 [Oc

et tt/ e = g“sin (2), (1.10c)
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ou la fonction f(tl/z) contient les mémes informations que la section efficace différentielle du
pouvoir d’arrét nucléaire [2]. f(t'/2) peut étre évaluée en utilisant différent modeles de
potentiels d’interaction interatomiques, notamment, le potentiel de Thomas-Fermi (TF) [26], le

potentiel KrC [27] ou celui de Ziegler et al. (ZBL) [28]. Ces deux potentiels dépendent d’un terme
~%d0 a la répulsion coulombienne entre les deux noyaux projectile-cible multiplié par une

fonction d’écran ®(r/arg) due au couplage de leurs nuages électroniques, soit :

21Z262

V(r) = ——X d(r/arp), (1.10a)
avec O(r/arp) = Y= Ci exp (—diar:), (1.10b)

ou ¢; et d; sont des constantes d’ajustement relatives a chaque type de potentiel [29]. Ainsi, le
pouvoir d’arrét nucléaire réduit dans le cas du potentiel ZBL, qui sera utilisé tout au long de ce

travail, peut étre donné par la formule suivante :

0.5In(1+1.1383¢
ZBL s+0.013280-(21226+0.19)593£°-5 €<30
Si7(e) = (1.11)

In(e) £ > 30
2&

La perte d’énergie nucléaire est due aux collisions élastiques entre I'ion incident et I'atome cible et
¢ca n’a rien a voir avec les forces nucléaires ou l'interaction forte. Cette quantité d’énergie est
négligeable partout sauf pour les plus basses énergies, mais si la masse de I'ion incident devient
plus grande la contribution nucléaire croit aussi. Ceci peut étre vérifié pour des ions lourds
incidents sur une cible d’éléments légers aux énergies du MeV, comme dans le cas des ions (Cu®,
Kr* et Au®) incidents sur une cible d’oxyde de silicium (SiO,) qui sera étudiée dans ce travail de

these.

XTI < Prm— >Si0,

by
(=}

Cu ions

w
in
T

| F--- Kr ions

Au ions

w
(=1
T T

2
a
T

1
o
—

S (keV/nm)

n
—
in
T
|

0.0 —-'_-'F"‘#I‘ |- |- I |— | - —-L;“" =
10° 10 10° 107 100 100 100 100 10
Energie (MeV)
Figure 1-5: Variation du pouvoir d’arrét nucléaire S, (E) en fonction d’énergie pour trois ions
lourds (Au®, Cu® et Kr') incidents sur une cible de SiO..
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Sur la figure (I-5), est tracée la variation en fonction de I'énergie du pouvoir d’arrét nucléaire S,(E)
calculé via la formule ZBL (éqg. 1-11) pour les trois ions précités dans une cible de SiO,. Nous
observons que le pouvoir d’arrét nucléaire croit en fonction du numéro atomique de I'ion incident
et aussi n‘est pas négligeable aux énergies de quelques MeV correspondantes a la gamme

d’énergie qui sera explorée dans le présent travail.

1.2.4.2. Pouvoir d’arrét électronique :

Au cours de son cheminement dans la matiere, I'ion perd une quantité de son énergie cinétique
via différents processus inélastiques (la capture électronique, I’excitation ou lionisation
atomique). Ces trois mécanismes de perte d’énergie électronique sont beaucoup plus compliqués
gue celui de la perte d'énergie nucléaire, car l'interaction entre I'ion incident et les électrons du
milieu ralentisseur n’est pas considérée comme une collision binaire a deux corps mais a plusieurs
particules. L'ion incident passe ainsi par différents états de charges lors de son passage a travers le
matériau solide bombardé, pour cela on distingue trois régions de vitesses délimitées

2 2
approximativement par rapport a la quantité Z1/3v0 (vg = % ~ é~25 keV /u, v, étant la

vitesse de Bohr et c la vitesse de la lumiere).

a) Le domaine des basses énergies :

Dans ce domaine de basses énergies, la durée de collision entre I'ion incident et I'atome cible
devient trés grande par rapport a la période de révolution de I’électron autour du noyau. Ce qui
fait que la vitesse de I'ion incident dans le solide est inférieure a la vitesse orbitale de la majorité
des électrons du milieu ralentisseur ou de ses propres électrons. L'ion garde ainsi pratiqguement
une grande partie de ses électrons en interagissant avec les atomes cibles via le recouvrement de
leurs nuages électroniques, et la capture électronique devient donc le processus inélastique le plus
probable. Dans cette région, 'ensemble des électrons du milieu participant au ralentissement
(électronique) est considéré comme un fluide visqueux ou le pouvoir d’arrét S,(E) est
proportionnel a la vitesse du projectile (i.e., le pouvoir d’arrét augmente avec |'énergie de I'ion).
Le réarrangement de ces électrons induit un transfert d’énergie décrit théoriquement par le
modeéle de Lindhard, Schiott et Scharff [24]. Dans cette région d’énergie, la formule de Bethe-
Bloch applicable a haute énergie n’est plus valable ici et la région dénommeée région LSS. Le calcul

du pouvoir d’arrét électronique a basse énergie est donné par la relation suivante :

8Nme2ayz’/®z,v
Se(E) = 2/3 02/; 3/22 t = kL‘/E: (1.12a)
(2273+25%) " ",

11
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avec k; = 3.83 .

1,02/ 2/ 3/ (|.12b)
M, 2(21 3+7, 3)

est une constante exprimée en unité d’eV/ (10" at. /cm?) et qui dépend de la masse et du numéro

atomique de Iion incident ainsi que celui de la cible. La relation (I-12a) est souvent exprimée en

termes de I'énergie réduite ¢ :

2 1
Su(e) = e BB g e (1.13)
12.6M,'2M, (zl/3+222/3) *
b) Le domaine des énergies intermédiaires:

Dans cette région d’énergie, le dépot d’énergie passe par un maximum, appelé “pic de Bragg”,
ou le pouvoir d’arrét de I'ion incident est proportionnel a 1/E. Le projectile capture des électrons
et devient partiellement épluché avec une charge électronique moyenne < g > inférieure a (Z;e)
et le pouvoir d’arrét démunie progressivement au fur et a mesure que I'énergie cinétique de I'ion
incident augmente. Il n’existe aucune formule simple pour calculer le pouvoir d’arrét dans cette
région, mais la formule de Bethe-Bloch est souvent utilisée en employant la notion de la charge
effective (Zie = yZ;e, ou y est le facteur sans dimension qui dépend principalement de la vitesse

de l'ion incident).

c) Le domaine de hautes énergies :

Dans cette région d’énergie, les projectiles sont suffisamment rapides pour considérer les
interactions bréves, les ions sont complétement épluchés (c.-a-d., tous les électrons participent au
ralentissement). L'interaction est décrite par un potentiel purement coulombien et I'ion peut étre
considéré comme un ion de charge ponctuelle Z; e. L’évaluation de la perte d'énergie électronique
a été entamée au début de 20™ siecle avec le modéle classique du Bohr [30] et I'approche
guantique de Bethe [31]. Par la suite, Bloch [32] a combiné les deux modeles en remplagant I'onde
plane de [I'électron atomique par une fonction d’onde coulombienne due au champ
électromagnétique crée par l'ion incident. Selon cette approche, la perte d'énergie électronique
est prédominante si la vitesse de I'ion incident est supérieure a la vitesse de Bohr (v >> v, v,

étant la vitesse de Bohr). La formule finale du pouvoir d’arrét électronique de Bethe-Bloch est

donnée par la relation suivante :

kz27% 2mev?

Se(B) == Tgm

B2 =S 42+ 7Ly + Z7Ls) (1.14)

12
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avec 8 =§etleL2 sont les termes de correction de Bloch [31], ] est défini comme étant le

e , . , . 5 ,
potentiel d’ionisation et d’excitation moyen, % est |'effet de correction de couches, 2 est I'effet de

densité valable pour des vitesses relativistes. Et finalement, Z; L; représente I'effet de corrections
de Barkas [33] dues a la polarisation de la charge de I'ion incident.
1.2.4.3. Pouvoir d’arrét total dans un matériau composé :

Comme évoqué précédemment (voir eq. 1.4), la perte d’énergie totale d’un ion
incident sur un matériau simple dépend de deux processus de collisions électroniques et
nucléaires. Cependant, dans le cas d’'un matériau solide composé de plus d’un élément
cible, la loi de Bragg et Kleeman [34] est appliquée en supposant que le pouvoir d’arrét
dans ce matériau composé est la combinaison linéaire des pouvoirs d’arréts de chaque
élément composant ce matériau, soit :

Stot(E) = 71'1=1Wi5tiot(E)= =1 Wi (Sé(E)+5ri1(E)), (I-15)
ou w; est la fraction de masse du i®M¢  &lément constituant le matériau composé
bombardé. La regle de Bragg stipule donc que le ralentissement de l'ion incident dans ce
type de matériau résulte de la somme des séquences de collisions binaires avec les
noyaux atomiques et électrons cibles. Et ce quel que soit I'état de phase et les liaisons
atomiques du milieu (c.-a-d., les effets d’agrégation sont négligeables pour des énergies
cinétiques élevées). Ainsi, pour le matériau cible étudié dans ce travail (dioxyde de
silicium SiO;), la regle d’additivité de Bragg sera ainsi appliquée dans le cas des pouvoirs

d’arréts électronique ou nucléaire :

SeSiOZ (E) = 2:;65(9 (E) + gSeSi(E)' (I-16a)

Egalement, cette régle d’additivité sera utilisée tout au long de ce travail pour d’autres
parametres pertinents régissant les effets d’irradiation ionique aux énergies du MeV.
Finalement, on doit toutefois noter que différents travaux de recherche publiés dans la
littérature [35, 36 et 37] ont montré que la régle d’additivité de Bragg est appliquée avec
succés dans le cas des matériaux hydrocarburés et/ou riches en éléments légers tels que

(H,C, N, O, FetS..).

1.2.4.4. Traitement semi-empirique du pouvoir d’arrét électronique :
Les différentes théories du pouvoir d’arrét électronique citées ci-dessus peuvent étre vérifiées

en utilisant d’autres moyens basés sur les tabulations semi-empiriques et les données
13
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expérimentales. Ces tabulations numériques peuvent évaluer avec une bonne précision le pouvoir
d’arrét des ions énergétiques dans n’importe quel milieu ralentisseur. Parmi ces tabulations semi-
empiriques, nous citons celle qui a été proposée par Ziegler et al. (ZBL) [28] en 1985, ou on peut a
partir des expressions semi-empiriques ajustant des pouvoirs d’arrét expérimentaux des protons
déduire directement le pouvoir d’arrét des ions lourds dans les solides. Notant que la compilation

ZBL est basée principalement sur la combinaison de deux relations semi-empiriques suivantes :

Siow = aE? + cE?, (1.17a)
Shigh = =In (g + hE), (1.17b)
S = ShightStow_ (1.17¢c)

e Shight+Stow
Dans ces trois formules semi-empiriques, les coefficients a, b, ¢, d, e, f et g sont des paramétres
d’ajustement aux données expérimentales. La relation (l.17a) est valable a basse énergie est
similaire a celle de Lindhard et al. (LSS). La relation (I.17b) valable a haute énergie et elle a une
similitude avec la formule de Beth-Bloch. Tandis que le pouvoir d’arrét entre les deux régions
d’énergie est donné par la formule (1.17c) de combinaison entre les deux modeles LSS et Beth-
Bloch. La compilation ZBL qui fait partie du code de simulation SRIM [28] est périodiquement

modifiée pour tenir compte des données expérimentales récentes du pouvoir d’arrét publiées.

(Au’, Cu, K1) -oommemee >Si0
24 +
[ Cu’ ions
2 [~ Krions
18 L Au 10ns
_l6+ :
§ual S.(E)
o 12
=10k -
=
»n 8t
6
4L
2L
0 s et ;
10° 10 10° 10° 100 100 100 100 100 10° 10°

Energie (MeV)

Figure 1I-5: Variation en fonction de I’énergie des pouvoirs d’arrét électronique S,(E) et nucléaire
S, (E) pour trois différents ions (Au®, Cu® et Kr') incidents sur une cible de SiO,. Le calcul
a été effectué via le code de simulation SRIM-2013 [28].

Le pouvoir d’arrét des ions lourds peut étre déduit de celui des protons (ou de I’hélium) en terme

de la charge effective, en utilisant la paramétrisation suivante :

14
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2
_ Z;u (Z1,Z,,v)

SgII(Zl,Zz,U) - Z}f,z(lsz) XS?(]_,ZZ,U)’ (|17d)

ouSH(Z,,Z,,v) et SH(1,Z,,v) sont les pouvoirs d’arrét électroniques de I'ion lourd et des
protons traversant le méme milieu ralentisseur (Z,) avec la méme vitesse (v).

Sur la figure (I-5) est présentée la variation en fonction de I'énergie cinétique des pouvoirs d’arrét
électronique et nucléaire pour trois ions lourds (Cu®, Kr* et Au®) incidents sur une cible de SiO..
Nous observons sur cette figure que le pouvoir d’arrét nucléaire pour ces trois types d’ions est
prédominant a basse énergies dans la gamme du keV jusqu’a 3 MeV pour les ions Au®, tandis

gu’au-dela de cette région (E > 3 MeV), c’est le pouvoir d’arrét électronique qui prédomine.

1.3. Le parcours d’ions R et le parcours projeté R, dans une cible solide:

Comme évoqué précédemment, I'ion incident sur une cible solide perd son énergie cinétique
principalement par des collisions électroniques et nucléaires avec les atomes cibles et s’arréte en
profondeur a une distance R de la surface cible (implantation ionique) (voir Figure I-6). Lors de son
cheminement dans la matiere, I'ion est dévié par diffusion dans le solide en prenant plusieurs
directions successives, ce qui fait que son mouvement a l'intérieur de la cible ne peut étre linéaire,
la distance réelle parcourue est appelée « parcours R ». D’un point de vue pratique, la quantité
physique souvent considérée dans les mesures expérimentales est le parcours projeté R, défini
comme la projection du parcours réel sur I'axe orienté vers la direction initiale de I'ion incident.
Une autre quantité physique associée au parcours projeté R, est également définie ici, c’est le
straggling de parcours AR, qui est d0 au caractere statistique des collisions atomiques ou |'histoire

de chaque ion en interaction n’est pas la méme (voir Figure 1-6).

. Depth va, Y-Axis . -
(a) (b) -t
L ] L
. 5 &
e (=T - " )
e - e = AR
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- = B

: = é - ]

— e - -
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l-.:-M! " F:I N a N . - " i " - " ”

A - Target Dt - ™ R .

Profondeur A
Figure 1-6: (a) Simulation par le code SRIM des trajectoires des ions énergétiques traversant une
cible solide et (b) distribution du parcours en profondeur et straggling de parcours.

Pour des ions lourds énergétiques traversant une cible solide, leur trajectoire est pratiquement
rectiligne, ce qui permet de définir la relation entre le parcours R et le pouvoir d’arrét total Si(E)

dans le matériau solide, soit :
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0 (dE -1 0 dE
k= fEO (E) db = on N(Se(E)+Sn(E)) (1.18)

ou N est la densité atomique de la cible solide traversée et Eq est I'énergie cinétique initiale de
I'ion incident.
Notant finalement que les deux parametres physiques R, et AR, peuvent étre aussi soit mesurés
expérimentalement, ou évalués numériquement via les codes de simulation, notamment, celui de
SRIM [28], basé sur I'approximation des collisions binaires (BCA) combinée au modele semi-
empirique ZBL des pouvoirs d’arrét nucléaire (voir éq. 1.11) et électronique (voir égs. 1.17) et la
méthode de Monté Carlo. Dans ce code de simulation, I’histoire de chaque ion incident pendant
gu’il pénetre dans le solide est suivie en tenant compte des collisions binaires avec les atomes
cibles et des pertes d’énergies électronique et nucléaires dans le matériau solide bombardé.
Dans le cas des ions énergétiques traversant un matériau composé contenant, par
exemple, deux éléments simples (A.Bn), le parcours projeté R, peut évalué en utilisant
I'expression suivante en fonction des parcours projetés R,(A) et R,(B) dans les
éléments simples A et B séparément [23] ;
()

PA PB ,

)

Rp(Aan) = Pc ((me(A)>+(M

PA PB

(1.19)

ou p. pa et pg sont les densités atomiques du matériau composé cible et des deux
éléments A et B, respectivement.

1.4. Déplacements atomiques dans les solides :

Le nombre moyen de déplacements atomiques dans les matériaux solides aprés irradiation par
des ions lourds énergétiques est déterminé en premier lieu par la distribution des atomes
primaires mis en mouvement “Primary Knock-on atom” (PKA). Ainsi, lors du bombardement d’un
solide par un ion rapide, les atomes cibles recoivent une énergie de recul, et si cette énergie est
assez importante par rapport a I'énergie seuil de déplacement dans le solide (Eq ~ 5-40 eV, [23]),
ces atomes primaires deviennent eux-mémes des projectiles en déplagcant d’autres atomes
secondaires (SKA), tertiaires, (TKA), .... Les cascades de déplacements atomiques générées par

I'ensemble des collisions provoquent un grand nombre de défauts atomiques dans le solide. La

fonction de déplacement N_d(E) qui représente le nombre moyen d’atomes déplacés dans une
cascade créée par un atome primaire PKA d’énergie E, est donnée par la formule modifiée de

Kinchin-Pease [23,38]:
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0 E, < E,4
2Eg
Ny =11 Eqa < By = 33, (1.20a)
2E
0.8E, E, < Tsd
E

avec E, (1-20b)

T 1+Kgg(eq)

est la quantité d’énergie perdue par collisions nucléaires et E; représente I'énergie de seuil de
déplacements dans le solide. Les quantités g(&;), K, et €; sont des parameétres semi-empiriques

réduits et qui sont définis comme suit [23] :

1 3
g(gq) = 3.4008 - ed/6 + 0.40244 - ed/“' + &4, (1-20c)
K, = 01337 - 202 d
a= = M2’ (I-20d)
e, =0.0115-2 /3 -E, (1-20e)

Notant que ce modele est valable pour des énergies de recul (E < 25 keV.Z*/3.M). Egalement,
le nombre moyen de déplacements atomiques crées dans le solide par un ion énergétique peut
étre aussi calculé différemment en utilisant les outils de simulation numérique notamment le code
SRIM [28] basée sur la méthode de Monté Carlo, en suivant I'histoire de chaque particule en

mouvement jusqu’a ce que son énergie devienne inférieure a celle du seuil de déplacement E;.

I.5. La pulvérisation par impact d’ions:

Le phénomene de pulvérisation (ou sputtering en anglais) a été observé pour la premiére fois
dans des décharges de gaz au milieu du dix-neuvieme siécle [39]. Actuellement, la pulvérisation
n’est plus considérée comme un effet nuisible de détérioration des cathodes ou de contamination
d’un plasma, mais elle est largement appliquée au nettoyage et analyse des surfaces solides, pour
le dépot des couches minces et comme mode de fonctionnement des sources d’ions utilisées dans
les accélérateurs d’ions lourds. Dans le présent travail, nous nous intéressons a la pulvérisation ou
I’éjection des particules atomiques (ou poly-atomiques) induite par une irradiation ionique sur un
matériau solide, qui peut conduire donc a I’érosion partielle ou totale de sa surface cible. Ce
phénoméne est étroitement relié a des processus de collisions séquentielles et de déplacements
atomiques directs ou indirects selon la nature de I'ion incident (sa masse, son énergie cinétique).
Quel que soit donc la nature du projectile incident et de la cible bombardée, une quantité
physique est généralement mesurée expérimentalement ou calculée théoriquement, il s’agit du

rendement de pulvérisation ou le nombre moyen d’atomes enlevés par particule incidente :

Nombre moyen d’ atomes émis de la surface solide
Y = . (1.21)

Nombre d'ions incidents
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Les résultats du rendement de pulvérisation peuvent étre interprétés via des modeles théoriques
basés, soit sur les processus linéaire ou non-linéaires de cascades de collisions atomiques [38,39]
(c.-a-d., via les collisions élastiques liées aux chocs nucléaires aux basses énergies), ou sur
principalement, les deux processus de pointes thermiques et d’explosion coulombienne qui sont
liées aux chocs inélastiques électroniques prédominants aux énergies élevées du MeV [40,41].
Dans tous ces modeles, le nombre de particules pulvérisées de la surface solide dépend de la
nature du matériau bombardé (la masse, le volume, la microstructure) ainsi que de la nature de
I'ion incident (sa masse, son énergie) et de la géométrie de I'expérience (angle d’incidence et
d’éjection en surface et la fluence d’irradiation) [17, 42]. Et d’un point de vue fondamental, le
rendement de pulvérisation ainsi que la vitesse et la direction des particules pulvérisées sont
principalement dépendants des phénomeénes et processus de collisions produits dans la cible sous
I'impact des ions incidents. Nous pouvons donc distinguer deux types de pulvérisation, celle
nucléaire liée aux déplacements atomiques directs dus aux chocs nucléaires élastiques et celle
électronique liée aux déplacements atomiques indirects dus aux excitations électroniques
inélastiques via le couplage électron-phonon [20, 21]. Dans ce qui suit, nous allons décrire

exhaustivement les deux phénomenes de pulvérisation électronique et nucléaire.

I.5.1. Pulvérisation induite par collisions nucléaires élastiques :

Lorsqu’un ion lourd rapide (d’énergie de I'ordre du keV) pénétre dans la matiére, il dépose une
grande quantité de son énergie cinétique dans la cible, principalement via des chocs nucléaires
élastiques avec les atomes cibles. Si I'énergie transférée aux atomes cibles est supérieur a
I’énergie de liaison en surface des atomes cibles (Es > 2 a 5 eV dans les solides [43]), certains
atomes en mouvement peuvent étre éjectés loin de la surface solide, ou ils subissent des cascades
de collisions avec d’autres atomes en profondeur de la cible bombardée. On peut distinguer donc
trois régimes de pulvérisation selon la quantité d’énergie déposée sur les atomes cibles primaires
ainsi que du nombre d’atomes de recul lors du passage de I'ion a travers la matiére : (i) le régime
de collisions simples : (ii) le régime des cascades de collisions linéaires et (iii) le régime de cascades
de collisions non-linéaires ou de pointes thermiques élastiques (voir Figure I-7). Les processus de
collisions simples et de cascades linéaires appartiennent au régime linéaire de pulvérisation, tandis
gue celui de la pointe thermique appartient au régime non-linéaire de pulvérisation. Le passage
d’un régime a un autre correspond a la quantité de particules mises en mouvement lors du

passage de I'ion primaire dans le solide.
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Le régime de collisions simples est sensible a I'angle d’incidence de I'ion, ol peu de particules sont
mises en mouvement, car I'énergie moyenne transférée a un atome est insuffisante pour
développer une cascade de collisions [44,45]. Cette situation correspond a la pulvérisation induite
par des particules incidentes de faible énergie cinétique ou par des ions légers (H*, He" de
guelques keV) [15]. Ce régime de collisions simples peut étre bien décrit par des simulations de
type Monté Carlo et les résultats de simulation dans ce régime sont en accord avec les données
expérimentales qui montrent un rendement de pulvérisation évoluant suivant I’évolution du
pouvoir d’arrét nucléaire.

Le régime de cascades de collisions est celui que nous rencontrons le plus régulierement dans la
gamme d’énergie comprise entre quelque keV jusqu’a quelques centaines de keV, sauf pour les
ions lourds avec des énergies cinétiques jusqu’a quelques MeV et qui induisent une forte densité
d’atomes en mouvement. Les collisions de ce type de régime sont habituellement traitées comme
des collisions a deux particules. Les collisions entre I'ion projectile et 'atome cible créent ainsi des
atomes de recul suffisamment énergétiques qui peuvent a leur tour créer d’autres générations
d’atomes de recul sous forme de cascades linéaires de collisions atomiques. C’est pour cette
raison que la pulvérisation due a ce processus est sensible a la cible mais également a la nature de
I'ion incident et les parametres de ralentissement. Ce régime linéaire peut étre bien décrit par le

modeéle linéaire de pulvérisation de Sigmund [40].
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Figure I-7 : Régimes de pulvérisation nucléaire : (a) régime de collisions simples, (b) régime de
cascades de collisions linéaires et (c) régime de cascades de collisions non-linéaires.

Dans le régime dit non-linéaire, la majorité des atomes sont confinés dans un petit volume appelé
volume de pointes thermiques (ou thermal spikes). Ils sont mis en mouvement par des collisions
avec d’autres atomes cibles, donc nous ne pourrons pas décrire les mécanismes de pulvérisation
par un modele de cascades de collisions linéaires, mais le concept de pointes thermiques est
utilisé, car ces mécanismes sont similaires a I'agitation thermique d’un gaz a une température dite
température de pointes dépendante de I'énergie d’impact d’ions. Et tellement le volume de la

cascade est petit, tous les atomes sont en mouvement et interagissent entre eux et le régime de
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pulvérisation est considéré comme non-linéaire. Ceci peut étre vérifié dans le cas par exemple des
ions lourds d’énergie supérieure a 100 keV. Ce régime de pulvérisation est bien décrit par le
modeéle non-linéaire de Sigmund-Claussen [41]. Dans ce qui suit nous allons décrire les deux

modeles linéaire et non-linéaire de Sigmund et al. [40, 41].

1.5.1.1. Modéle linéaire de Sigmund :

Ce modele est basé sur I'approximation des collisions binaires combinée au modéle de Thomas-
Fermi [23]. La densité des cascades de collisions est considérée comme faible, c.-a-d., le transfert
d’énergie est de I'ordre du keV, et le rendement de pulvérisation dans ce cas est proportionnel au
pouvoir d’arrét nucléaire via I'énergie déposée au voisinage de la surface cible par lion

incident, F,(E, x = 0), soit :
SKF(E)
Ylin = /\FD(E,X = 0) = 0.042a X T (1.22a)

ou Us est I'énergie de surface supposée comme étant I'énergie de sublimation de matériau solide
bombardé, a est le facteur correctif en surface qui dépend du rapport des masses Cible/Projectile

(M,/M,) et donné par la formule suivante :

0.15 + 0.13 %1 %1 <1
a= 0.65 , (1-22b)
0.13 + 0.14 (& ) M sq
M1 M1

et STF(E) est le pouvoir d’arrét nucléaire calculé via le potentiel d’interaction de Thomas Fermi
[2]. Cette relation du rendement de pulvérisation a été développée sur la base des équations
linéaires de transport de Boltzmann [40] dans une surface plane avec I'hypothése d’un
ralentissement aléatoire des particules dans une cible amorphe, c.-a-d., les collisions entre atomes
en déplacement sont indépendantes avec une probabilité nulle pour se rencontrer. Le processus
de pulvérisation se décompose ainsi en trois étapes successives :

a) Le ralentissement accompagné de la dissipation de I'énergie de I'ion incident dans le solide.

b) Le développement des cascades linéaires de collisions atomiques.

c) L'arrivée des atomes déplacés a la surface pour étre pulvérisés hors du solide.

1.5.1.2. Modéle non-linéaire de Sigmund-Claussen :

Ce modele est basé sur le concept de pointes thermiques dans une géométrie cylindrique
autour de la trajectoire de l'ion incident avec une dépendance non-linéaire du rendement de
pulvérisation en fonction du pouvoir d’arrét nucléaire, c.-a-d., la densité de cascades de collisions

est élevée (importante) dans le cas des ions les plus lourds [41], soit :
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Y,ner. = 0.036 (AUZ) g (KZSTO)' (1.23a)
avec g (L) = ' _E(KZST‘))Z KZSTO <t , (1-23b)
o e (-57) R~

ou A, = 24 est une constante sans dimension, kg est la constante de Boltzmann, a est le rapport
des masses cible/projectile donnée par la relation (1.22b). T, est la température initiale du cceur

de la pointe thermique a un temps t =0, soit :

(1.23c)

ol (p3) est la largeur radiale initiale de la pointe thermique, N est la densité atomique de la cible
et Fj la densité d’énergie nucléaire déposée en surface en fonction du pouvoir d’arrét nucléaire
de Thomas-Fermi:

Fy(E,x = 0) = aN x S, (E). (1-23d)

1.5.1.3. Formules semi-empiriques correctives du rendement de pulvérisation :

Différents traitements semi-empiriques du rendement de pulvérisation ont été par la suite
développés [46, 47, 48 et 49] sur la base du modéle linéaire de Sigmund et les compilations
expérimentales et/ou numériques publiées dans la littérature. A partir de I'ensemble des formules
semi-empiriques proposées, trois principales corrections ont été apportées, en tenant compte de
la contribution du pouvoir d’arrét électronique S¢(E) qui devient important aux énergies élevées et
celle due a I'effet du seuil de pulvérisation (Ey,) qui réduit le rendement de pulvérisation a tres
basse énergie, et finalement, un facteur correctif spécifique a la cible ajustant les données
expérimentales du rendement de pulvérisation. Nous donnons ici, a titre d’exemple, la formule

semi-empirique récemment proposée par Wittmaack [49] :

Y(E) = k,a (1 - (‘%’1)2/3) (1 - (ﬂ))2 x SKTC(g), (1.24)

E
ou Ky, a et Ey, sont des parametres d’ajustement aux données expérimentales.

1.5.1.4. Simulation numérique de la pulvérisation :

En plus des modeles analytiques avec des corrections semi-empiriques associées, il existe une
autre maniere de déterminer le rendement de pulvérisation via les codes de simulation numérique
qui tiennent en compte principalement les conditions d’irradiation ionique et les propriétés
physiques du matériau solide bombardé. Nous pouvons citer deux types de simulations : des

codes basés sur I'approximation des collisions binaires combinée a la méthode de Monté Carlo et
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ceux de la méthode de la dynamique moléculaire basée sur les équations de la mécanique
classique avec une interaction a plusieurs particules. Parmi ces différents codes, nous décrivons ici
le code SRIM largement utilisé dans littérature et ici tout au long de travail, soit pour calculer les
pouvoirs d’arrét (électronique & nucléaire) et les parcours des ions rapides dans les solides, ou
pour le calcul des défauts atomiques induits en volume et le rendement de pulvérisation en
surface. Comme évoqué précédemment, ce code est basé sur la méthode de Monté Carlo et
I’'approximation des collisions binaires avec le potentiel d’interaction ZBL [28], il permet de suivre
le comportement des ions incidents et le développement des cascades de collisions atomiques,
avec la possibilité de comptabiliser les atomes déplacés en volume et ceux qui s’approchent de la
surface pour étre pulvérisés avec une énergie supérieure a celle de I'énergie de surface U dans le
solde. A titre d’exemple, un détail de simulation numérique est donné plus loin en Chapitre VI lors
de la comparaison avec de nos données expérimentales obtenues du rendement de pulvérisation

pour une cible mince SiO, irradiée aux ions lourds (Au®) aux énergies du MeV.

1.5.2. Pulvérisation induite par collisions électroniques inélastiques :

Comme évoqué précédemment, lorsqu’un ion lourd rapide pénétre dans la matiére, il interagit
avec les constituants des atomes cibles (noyaux et électrons) et perd une grande quantité de son
énergie cinétique via des collisions nucléaires élastiques et électroniques inélastiques. Les chocs
nucléaires prédominants aux faibles énergies (~keV) peuvent conduire aux déplacements
atomiques directs, tandis que les chocs électroniques prédominants aux énergies élevées (~“MeV)
conduisent aux excitations et ionisations atomiques. Dans cette gamme d’énergie correspondante
au régime de perte d’énergie électronique, bien que l'ion rapide interagisse beaucoup plus avec
les électrons, des modifications structurelles au niveau atomique apparaissent le long de sa
trajectoire. Ces modifications prennent une forme cylindrique autour de la trajectoire de I'ion
incident et le nombre de déplacement crées dépend des conditions d’irradiation ionique (la
masse, I'énergie cinétique, I'état de charge du projectile et la fluence ionique) ainsi que de la
nature du matériau irradié (métal/isolant, ...) et ses propriétés thermo-physiques. Le phénoméne
de pulvérisation aux énergies du MeV est donc complexe et indirect, il implique divers
mécanismes séquentiels pour convertir les excitations électroniques induites en mouvement des
atomes. Ces mécanismes peuvent étre compris dans le cadre de différents modeles proposés pour
décrire le phénomene d’irradiation ionique aux énergies du MeV. Il s’agit principalement du
modele d’explosion coulombienne [41] valable au moins au début d’interaction et celui des

pointes thermiques inélastiques [17] largement utilisé dans la littérature pour tenir compte de
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tous les aspects et les processus régissant les effets d’irradiation des ions lourds dans la matiére
aux énergies du MeV correspondantes au régime du pouvoir d’arrét électronique. Bien gu’il existe
d’autres modeles précédemment proposés et peu utilisés comme ceux basés sur I'approche
hydrodynamique en supposant que I'énergie cinétique des ions incidents se dépose dans le

matériau irradié par un gradient d’onde de choc ou par impulsion de pression [50-52].

1.5.2.1. Modele d’explosion colombienne :

Ce modele proposé par Fleischer [42] est valable au moins durant |'étape initiale de
I'interaction. Cet auteur avait supposé que le déplacement des atomes cibles, apreés leur excitation
et ionisation par l'ion incident, est principalement d( a leur répulsion coulombienne mutuelle. Plus
précisément, I'ion incident perd graduellement son énergie cinétique en interagissant avec les
électrons cibles qui peuvent quitter donc leurs sites atomiques en créant ainsi des atomes ionisés.
Ces atomes ionisés se repoussent fortement et se déplacent de leurs positions initiales. Ces
déplacements collectifs peuvent créer des défauts atomiques et des dommages en volume autour
de la trajectoire de I'ion incident en induisant ainsi la pulvérisation atomique au voisinage de la

surface cible. Ces processus ne se produisent que si le temps de neutralisation des charges soit

suffisamment grand dépassant 10~1# s. La force électrostatique F exercée entre les deux charges
de l'ion incident et de I'atome cible ionisé est donnée donc par la relation suivante :

F =n%e?/sa3, (1.25a)
ou nxe est la charge de l'ion incident, € est le constante diélectrique du matériau irradié et a,
représente I'espace interatomique moyenne. Egalement, la force locale par unité de surface est
donnée par:

o = n?e?/(zagy). (1.24b)

La condition pour que I’explosion coulombienne se produise est :

n2e? E

) > = (1.24c¢)

ou E est le module de Young du matériau irradié. Cette condition peut étre vérifiée avec la
possibilité de formation de la trace latente dans le cas des matériaux de faible résistance
mécanique, de faible constante diélectrique et de petits espacements interatomiques. Cependant,

le modele d’explosion coulombienne ne peut pas prédire les traces latentes observées

expérimentalement dans les métaux [53,54].
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1.5.2.1. Modeles des pointes thermiques :

Dans cette approche thermique, on suppose que les électrons excités transferent aux atomes
cibles une grande partie de I'énergie ionique déposée par couplage électron-phonon, en
conduisant ainsi a une augmentation transitoire de la température autour de la trajectoire de I'ion
incident. Et si cette température dépasse une certaine limite correspondante a la chaleur de fusion
ou de vaporisation propre au matériau irradié, différents types de dommages en volume ou en
surface peuvent se produire. Notant que ce dernier modeéle de pointes thermiques proposé avec
différentes versions modifiées [19, 55, 56] a été souvent appliqué avec succés pour tenir compte
des effets d’irradiation des ions lourds dans la matiere, tels que la création des traces latentes et
plus tard appliqué dans le cas de la pulvérisation électronique. Dans ce qui suit, nous détaillons

deux versions différentes, celle analytique et I'autre inélastique.

1.5.2.1. Le modéle analytique des pointes thermique (a-TS) :

Selon le modele analytique des pointes thermiques (a-TS) proposé par Szenes [56], les
différents effets physiques induits par les ions sur le matériau irradié peuvent étre déterminés par
la température maximale, c.-a-d., I'évolution spatiotemporelle réelle de la température n'est pas
prise en compte, mais uniquement une fonction Gaussienne est utilisée avec une solution
analytique donnée sous la forme suivante :

AT(r,t) = yS,(E)/mpCa?(t)e~*/a*®), (1.26a)
ou p et C sont, respectivement, la densité et la capacité calorifique du matériau irradié. yS, est la
fraction du pouvoir d’arrét électronique S, (E) déposée dans la pointe thermique,
et a(t) = a(0) + 4Dt, (1.26b)
ou a(0) est la largeur initiale de la distribution radiale de la température exprimée par une
fonction Gaussienne dans le sous-systéme atomique. Dt est la valeur au carré de la longueur de
diffusion d'énergie en fonction du temps avec D est la diffusivité thermique du matériau irradié.
Szenes avait supposé que la taille maximale de la trace latente initiale (a t = 0) peut étre
exprimée par la relation suivante :

AT(R,,,0) =Ty =T,y + Tipy, (1.25c)
ou T, est la température de fusion et Tj,, est la température d’irradiation habituellement de
I'ordre de 300 K°. Les deux parametres libres du modéle sont la fraction yS. de perte d’énergie
électronique déposée dans les atomes et la largeur gaussienne initiale a(0). Le premier parameétre

de la fraction de perte d’énergie électronique est donné par la relation suivante :
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2.7mpCTyR?
= 2P 0% (1.26d)
Se
ou R est le rayon de la trace donné par les deux équations suivantes en terme du seuil pouvoir

d’arrét électronique (St,) de création de la trace latente:

a(0)+/In(S,/S* S, < 2.7 SiP

R = , |.26e
Se S, > 2.7 Sth (1:26¢)

avec S = mpCTya?(0)/ v .
Finalement, ce modele analytique de pointes thermiques (a-TS) a été appliqué avec succes dans le
cas de quelques matériaux isolants avec la condition de déduire la largeur Gaussienne initiale

a(t=0) a partir du seuil du pouvoir d’arrét électronique pour la création des traces latentes [57].

1.5.2.2. Le modeéle des pointes thermiques inélastique (i-TS) :
Le modeéle de pointes thermiques inélastique (i-TS) a été développé en premier lieu pour les
métaux [12, 58]. Par la suite, il a été appliqué aux matériaux isolants et semi-conducteurs [59] en
se basant sur une hypothése qui indique que les électrons excités ont des propriétés similaires aux
électrons de conduction dans un métal, bien que cela soit vrai dans une certaine mesure.
Le systéeme électronique dans ce modeéle est excité thermiquement pour une courte période
(~10716s) dans le cas d’un matériau irradiée de facon non-uniforme par des ions lourds
énergétiques [60, 61 et 62], c.-a-d., qu’il acquiert une distribution Maxwellienne des vitesses. En
effet, le dépot d’énergie par excitations électroniques est graduel et extrémement intense le long
de la trajectoire de I'ion incident. Ces excitations électroniques provoquent des déformations dans
le matériau irradié qui passe par les quatre étapes suivantes d’irradiation (voir aussi la figure 1-8) :
Des excitations électroniques et ionisation des atomes cibles sont produites autour de la
trajectoire de I'ion durant un laps de temps inférieur 3 10%° s ;
Puis des cascades électroniques sont créées, suivies de la thermalisation du sous-systeme
électronique pour une période de temps de I'ordre de ~10™ s ;
Un transfert thermique se produit entre les deux sous-systemes électronique et atomique
durant la période de temps 103-10** s et qui dépend du couplage des deux sous-systémes ;
Refroidissement rapide des atomes et création de défauts suivi de la pulvérisation en surface
durant la période allant de 10™ s jusqu’a 107s.
Il est a observer parfois que la région d’irradiation n’est pas parfaitement cylindrique mais
intermittente. C.-a-d., la modification le long de la trajectoire est de forme cylindrique mais avec

un rayon changeant. Ceci peut étre expliqué vraisemblablement par la variation de la charge du
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projectile autour de la valeur d’équilibre au cours de son cheminement dans la cible solide (voir

plus de détail dans le Chapitre IV relatif a la présentation des résultats expérimentaux).

Dépot d’énergie électronique
(excitation électronique et

10716 . . . .
ionisation des atomes cibles)

]0 135
cascades

électroniques

Electrons

107
10713
transfert d'énergie électronique
. aux atomes cibles.

(Couplage électron-phonon).

1024

Lattice

10-1

107% A % Refroidissement des atomes cibles
e pulvérisation en surface.

et création de défauts atomique et

Figure 1-8: Schéma descriptif des étapes chronologiques d’irradiation d’un matériau solide par un
ion lourd aux énergies du MeV selon le modeéle des pintes thermiques.

Le modele i-TS est basé sur I'approche a deux températures pour les deux sous-systemes
électronique et atomique, dans lequel I'électron a une température bien définie mais en situation
de non-équilibre et la température du réseau est différente de la température électronique.

L’évolution de ces deux températures est décrite par la diffusion de chaleur selon le formalisme de

Boltzmann :
Co 28 = VK, VT, — g(T. — T,), (1.26a)
Co S8 = VKIT, + g(T. — To), (1.26b)

ouT,C et K sont, respectivement, les températures, les capacités calorifiques et les conductivités
thermiques pour les électrons (indice e) et les atomes (indice a). L'énergie thermique des deux
sous-systemes diffusée dans le temps et en espace peut étre évaluée en fonction de la différence
entre les températures électronique et atomique multipliée par la constante de couplage électron-
phonon g.

Ces deux équations seront, par la suite, résolues numériquement dans une géométrie cylindrique
pour calculer I'énergie transférée vers les deux sous-systémes électronique et atomique, en
considérant que le dépo6t d’énergie est constant tout au long de la trajectoire de I'ion incident. Les
conditions initiales de ce calcul sont : la température du matériau cible irradié T, (ou bien I'énergie
interne équivalente E;(Ty)) et le volume dans lequel les calculs sont effectués. Selon ces
conditions, I’énergie interne est calculée par une intégration de la chaleur spécifique de 0 K°a T,.
Aussi, la distance qui définit le volume dans lequel le calcul est effectué doit étre suffisamment

grande pour étre slr que le gradient de la température est négligeable loin du centre de la
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trajectoire (généralement le rayon de cylindre est de I'ordre de 100 a 200 nm). Le modele i-TS a
été aussi lié a des simulations atomistiques qui donnent des informations détaillées sur les
déplacements atomiques crées dans le matériau irradié. On suppose que la relaxation du sous-
systeme électronique excité se fait via des collisions électron-électron et électron-atome qui sont
caractérisées par la force de couplage électron-phonon. Ces processus de couplage sont des
interactions efficaces entre I’électron et I'ion incident, et qui sont principalement responsables du
transfert d'énergie. En terme plus claire, le taux d'échange énergétique est proportionnel a la
constante de couplage électron-phonon g. Ce dernier paramétre de couplage e-p dépend
fortement de la température électronique et de la nature et la structure locale du matériau
irradié. 1l est a noter que les deux sources de chaleur (électronique: A,(7,t) et
nucléaire : B, (7, t)) doivent étre introduites dans les deux équations (1.26a) et (1.26b), cependant,
elles sont réécrites sous la nouvelle forme suivante :

pCe o = K VT g(Te — T,) +A, (7, 1), (1.27a)

Pl = KaVTa+ g(Te — To) +B (7, ). (1.27b)
Dans le cas d’un ion rapide aux énergies du MeV plus élevées (S, /S.) < 1072), la composante
nucléaire B,, est négligée et on traite uniquement celle de la perte d’énergie électronique A,. Plus
de détail sur les différentes quantités physiques intervenant dans ce modele, sera donné dans le
Chapitre Il qui traite numériquement ce modele de pointes thermiques inélastique.
Dans ce modele, I'énergie électronique concentrée dans le centre se transfére aux noyaux cibles
par des collisions aléatoires faisant fondre une région cylindrique autour de la trajectoire du
projectile et le refroidissement rapide subséquent permet alors une amorphisation cylindrique ou
une recristallisation partielle. Le modele de pointes thermiques explique ainsi la dépendance des
déformations sur la température de la cible. Plus celle-ci est chaude, moins elle nécessite
d’énergie pour fondre en se déformant, mais si la cible est trop chaude le refroidissement suivant
la fusion est ralentit en permettant une recristallisation et donc des déformations disparaissent.
Ce modele a été appliqué donc avec succés dans le cas de la formation des traces latentes
observées expérimentalement pour la premiére fois via la microscopie électronique a transmission
(MET dans du mica) [63, 64]. D’'une facon générale, les ions lourds énergétiques suivent une
trajectoire rectiligne dans la cible et la sensibilité au dépot d’énergie électronique S, peut étre
traduite par la création des zones d’endommagement (traces latentes) linéaires localisées au
voisinage immédiat de la trajectoire de I'ion incident [65]. La création des traces est caractérisée

par un pouvoir d’arrét électronique de seuil (S*) qui varie d’'un matériau a un autre, et selon sa
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valeur, la structure de la trace créée évolue en passant par une structure discontinue jusqu’a une
structure continue.
En utilisant ce modeéle de pointes thermiques, le nombre moyen de défauts crées en volume par

unité de parcours peut étre calculé en utilisant la relation suivante :

Ny(at./um) = fooo dt fooov(Ta(r, t))ZT[I‘dI‘, (1.28a)
k —Va
avec V(Ta(r,)) =n, B};FD exp (kBT:](r't)), (1.28b)

étant la densité d’atomes évaporés selon la distribution de Maxwell-Boltzmann, n, est la densité
atomique du solide, Tp et U, est la température de Debye et I'énergie d’activation spécifiques au
matériau irradié. kg = 8.6173x10” eV/K® est la constante de Boltzmann.

D’autre part, le modele i-TS a été appliqué récemment aussi avec succés pour décrire le
phénomeéne de pulvérisation en surface aux énergies du MeV. Le rendement de pulvérisation en
surface peut étre obtenu donc via un calcul d’intégrale double (espace-temps) via la relation
suivante :

Y(at./ion) = fooo dt fooo ®(T,(r, t))2mrdr, (1.29a)

ou @ est le flux d’évaporation et aussi donné selon la distribution de Maxwell-Boltzmann :

kpTa(r,t) —Us
O(T,(r,t)) = n, / BZHMZ exp (kBTa(r,t))' (1.29b)

en termes de la densité atomique de la cible(n,), sa masse atomique (M,) et I'énergie de

surface (Us) prise comme I'énergie de sublimation par molécule évaporée.
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CHAPITRE Il :

MODELE DES POINTES THERMIQUES INELASTIQUES : CALCUL & TRAITEMENT
NUMERIQUE

Il.1. Formalisme théorique :
Nous allons décrire, au <cours de ce chapitre, les différentes méthodes

numériques et les formulations semi-empiriques pour divers parametres
physiques intervenant dans le modéle des pointes thermiques inélastiques (i-
TS) [44, 45], et ceci avec un principal objectif de calculer le rendement de
pulvérisation induit en surface sous I'impact des ions lourds énergétiques.

Comme évoqué précédemment, ce modele décrit comment [|'énergie de
I'ion incident est déposée sur les électrons cibles et comment elle peut étre
transférée aux atomes du matériau bombardé. Les mécanismes d’interaction
ion-solide sont décrits dans une géométrie cylindrique a deux dimensions
(espace r et temps t), en résolvant numériqguement  deux  équations

différentielles non-linéaires de diffusion de la chaleur (loi de Fick) [12, 15, 17 et

44] .
0T, 10 a7,
neCo—f == (rKe —ar) —g(T, —T) + A (r,0), (I.1a)
0T, 10 0Tg
nacag = ;a—T(TKa 6_1‘) — g(Te — Ta) + BTI(T' t), (Illb)

ou les quantités (T, ,T,), (C. ,C,) et (K., K,) désignent, respectivement, les
températures, les chaleurs spécifiqgues et les conductivités thermiques des
sous-systémes électroniques (indice e) et atomiques (indice a). Le transfert de
chaleur entre les deux sous-systemes électronique et atomique est décrit dans
ces deux équations par un terme d’échange commun g(T,—T,) qui
représente la constante de couplage électron-phonon (e-p). Cette constante
de couplage est liege a la fois au temps de relaxation électron-phonon 7, et au

libre parcours moyen électron—phonon A par la relation suivante [42, 44] :
g = Dece/ﬂ-2 = Ce/Te, (1.2)

ot D,=K,/C, est la diffusivité électronique en terme du rapport de Ila

conductivité thermique électronique sur la capacité calorifique électronique.
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Ces deux équations sont caractérisées par deux sources de dépot d’énergie du
projectile  (électronique et  nucléaire), respectivement, dans le  sous-systeme
électronique [A,(r,t)] et atomique [B,(r,t)]. Une description détaillée de ces
deux sources de dépodts d’énergie sera donnée dans le prochain paragraphe.

Ces deux équations non-linéaires décrivent ainsi la  température des deux
sous-systemes électronique et atomique en fonction du temps (t) et de la
distance radiale (r) autour de la trajectoire de [lion incident. Elles sont difficiles
a résoudre analytiqguement. Cependant, pour trouver une solution numérique
approchée, nous allons passer d'un probleme exact continu régi par des
équations aux dérivées partielles (EDP) a un probléme approché discret. Nous
avons ainsi  choisi une méthode numérique plus simple basée sur les
différences finies adaptée a la géométrie cylindrique utilisée dans le modeéle i-
TS. Cette méthode numérique comparée a d’autres méthodes existantes dans
la littérature, comme les éléments finis et les volumes finis, a I'avantage d’étre
plus simple en discrétisation avec un faible temps de calcul [66, 67 et 68]. Plus
précisément, la méthode des différences finies consiste a approximer les
dérivées des équations de la Physigue au moyen des développements en
séries de Taylor. Elle est due aux travaux de plusieurs mathématiciens du

18°M€ sigcle, notamment Taylor et Euler [68].

I1.2. Densités de distribution d’énergie radiale :
11.2.1. Densité d’énergie électronique radiale A¢(r, t) :

Lors de leur passage a travers la matiére, les ions lourds énergétiques
traversent le milieu en ligne droite ou la rétrodiffusion des ions est négligée.
Les ions incidents sont capables d’ioniser ou exciter d'une facon directe Ile
milieu traversé constitué d’atomes ou de molécules autour de la trajectoire de
I'ion incident. L'ensemble de ces excitations électroniques sont a lorigine de Ila
perte d’énergie électronique dans le matériau solide et de la création d'une
zone instable tout au long du parcours de lion incident, qui conduisent a
différents effets d’irradiation induits autour d’une trace Ilatente. Au milieu de
cette trace latente qui peut étre étudiée dans une géométrie cylindrique a

symétrie axiale, le dépbt d’énergie électronique est maximal et commence a
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décroitre progressivement au fur et a mesure qu'on s’éloigne du centre de Ia
trace latente. L’ion incident va ainsi neutraliser les électrons des atomes cibles,
qui peuvent avoir des énergies suffisantes et  parcourir des  distances
importantes  pour ioniser  davantage d’atomes cibles. Ces  électrons  sont
appelés électrons delta (6) ou rayons delta (& rays, en anglais). Par la suite,
I'’énergie de lion primaire diminue progressivement et [|'énergie maximale des
rayons O est ainsi réduite, ce qui limite la distance radiale de la trace créée a la
fin du parcours de Iion incident dans la cible.

La densité d’énergie électronique déposée posséde donc une distribution spatio-temporelle

A, (r,t) donnée par la relation suivante :

A,(r,t) = A, (%)e exp (- £95) x F(r), (11.3)

2t2

ou le premier terme temporel est décrit par une fonction Gaussienne, tandis
que le deuxitme terme spatial est de forme radiale F(r). t, est le temps
nécessaire aux électrons pour atteindre la température d’équilibre, dont Ia
valeur moyenne est estimée de lordre de 1x10" s. A, est une constante de
normalisation choisie de telle sorte que [lintégration de Ila densité d’énergie

Ay (r,t) sur la distance radiale et du temps donne le perte d’énergie

électronique moyenne par unité de parcours (E) dans le matériau solide
e

irradié, soit :

dE

fooo dt fooo 2mrA,(r, t)dr = (E) . (11.4)

Concernant la fonction de distribution radiale, F(r), différentes expressions
analytiques et semi-empiriques ont été proposées sur la base de données
expérimentales et de données numériques générées via des calculs Monté
Carlo [17, 69 et 70]. Dans toutes ces expressions, on suppose une géométrie
cylindrigue symétrigue et la dose moyenne est calculée sur toute [|‘enveloppe
cylindrigue autour de la trajectoire de l'ion incident. La distribution de dose est
maximale au milieu de la trace latente, elle décroit rapidement en 1/r?
lorsqu’on s’éloigne du centre, puis elle atteint sa valeur minimale
correspondant au parcours maximal des électrons-d. Il est a noter que la
distribution radiale F(r) est un parametre central dans les modéles qui
décrivent la structure des traces latentes induites sous I'impact d’ions lourds.
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11.2.1.1. Modéle de Katz et al. de la densité d’énergie radiale :

La premiere formulation théorigue a été proposée par Katz et al. [71], en
considérant un  certain nombre d’hypotheses simplificatrices, notamment, (i)
celle qui suppose que les électrons O sont produits avec une incidence normale
perpendiculairement au chemin de [lion et (ii) [lutilisation de la section efface
de diffusion de Rutherford, en tenant compte uniquement des forces de
répulsion et d’attraction électrostatiques de ces électrons avec les atomes
cibles. Ainsi, le nombre d’électrons & par unité de parcours, produits par un ion
incident de charge effective Zje et possédant une énergie dans lintervalle (w,

w + dw), est donné par la relation suivante :

dn _ 4mN.Z*%e* 1
dw mec2B2 (w+)2'’

(11.5a)

ol mec” et e sont la masse au repos et la charge élémentaire de I'électron 8. N, est la densité des
électrons o dans le matériau solide irradié, I est le potentiel d’ionisation moyen des atomes cibles
arbitrairement fixé a ~10 eV, B = v/c est le rapport des vitesses de I'ion incident par rapport a celle
de la lumiére. La densité d’énergie électronique radiale peut étre calculée a partir du flux

d’énergie des électrons 6 dans une région cylindrique autour de la trajectoire de I'ion incident,

soit :
— 1 Winax _dWr d_n
F(r) = 2nrdrpm J‘0 ( dr ) dr dw dw, (1.5b)
22
ou  Winax = znfe_cgzﬂ ) (11.5¢)
1
dwr) _ w _T\a

et (_ ?) T oar (1 R) ’ (1.5d)

sont, respectivement, I'énergie maximale en choc frontal et la perte d’énergie moyenne par unité
de parcours des électrons & dans le matériau irradié. Dans les deux relations (11.5b) et (11.5d), pn, et
R sont, respectivement, la densité volumique et le parcours des électrons & dans le matériau
irradié. R est donnée par:

R = kw?, (1.5e)
ou k = 6x10° est une constante correspondante a un parcours R évalué en unité de g/cm2 et
I’énergie w en unité du keV. a étant une constante d’ajustement aux données expérimentales des

électrons dans I’Aluminium [71] :

_ {1079 w<

1.667 w>1 (I1:5f)
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En intégrant I'éq. (I1.5b) sur toute la gamme d’énergie atteinte par les électrons o produits, une

formulation analytique de la distribution radiale de dose peut étre donnée sous la forme suivante :

NoZ}2e* 1 ( T+Romin )1/“
mec2af? r(r+Rmin) !

F(r) = (11.6a)

Rmax+Rmin
oU Rmin et Rmax sont, respectivement, les parcours minimal et maximal des électrons 0 a des
énergies w = | et w = Wy (C.-a-d., Rppin = kI% et Rppax = kW,5i,,). Dans la relation (I1.6a), la

charge effective de I'ion incident est calculée en utilisant I'expression de Barkas [33] :

7; = 7Z,(1 — exp(—1258/2"*)). (I1.6b)

11.2.1.2. Corrections semi-empiriques sur le modeéle de Katz :

Par la suite, cette formule analytique (éq. 1l.6a) a été raffinée encore par deux
groupes d’auteurs (Waligosky et al. [69], Fageeha et al. [70]), en se basant sur
des mesures expérimentales et des calculs numériques de type Monté Carlo
appligués dans le cas des protons incidents sur une cible d’eau liquide (H,0) et
une cible solide de silicium, respectivement. La forme générale des deux
corrections apportées a cette formule analytiqgue est donnée par la relation
suivante :
Feor.(r) = F(r) x [1 + K(r)]. (I1.7a)

Notant que ces deux corrections sont significatives dans la région de faibles distances radiales de
0.1 jusqu’a 10 nm. L’expression de K(r) dans le cas de Waligorsky et al. [69] est écrite sous la forme

suivante :

K 0 r <0.1nm b
w(r) = Ay (T;ﬂ) X exp (— T_BW> r>01nm’ (11-7b)
w

Cw

avec By, =0.nm,Cy = 1.5nm +5nm X f,

883 siB <0.03
et 4, =P e B . (11.7¢)
1983 si B > 0.03
Tandis que Fageeha et al. [51] ont proposé une autre forme différente de K(r) :
Kp(r) = ApfPF(r — 0.1) x exp (— =), (11.8a)
Cr
ol r est unité de nm, B =0.215, Cr = 3.127 — 0.434p,
0 p < 0.081
et Ap = {112[3 —0.899 0.081 < p <0.091. (11.8b)
0.674p5 —9.21 B > 0.091
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Sur la figure (ll-1) est présentée la variation de la densité d’énergie
électronique radiale en fonction de la distance radiale r pour les trois
différentes formules de F(r) corrigées (Katz [71], Katz-Waligorsky [69] et Katz-
Fageeha [70]).

40 MeV Au’--->SiO,

-—
O_.
UL AL ||

B
=)
(=)
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Figure II-1 : Variation de la densité d’énergie électronique radiale SexF(r) en fonction de la distance
radiale.

Nous observons sur cette figure que la fonction F(r) est décroissante en
fonction de 7 en suivant la loi en 1/r%. De plus, les deux corrections de
Waligorsky et de Fageeha se situent dans [lintervalle allant de 0.2 jusqu’a
10 nm pour la valeur d’énergie de 40 MeV des ions Au incidents.

Par la suite, et a partir de ce dernier modele analytique, d’autres formulations
ont été proposées avec différentes formes de Ila fonction F(r), elles sont
principalement proportionnelles a 1/r? [71, 72]. Citons par exemple, celle de
Chatterjee et Schaefer [24, 25], Butts et Katz [41, 19, 47 et 71], Kiefer et
Straaten [73] ainsi que celui de GeiR et al. [31]. A titre d’exemple, le modele de
Chatterjee et Schaefer [44, 45] suppose simplement que Ila distribution radiale
est proportionnelle a 1/72. Alors que les autres modéles [15, 69 et 70]
utilisent la section efficace différentielle de Rutherford pour décrire le nombre
d'électrons secondaires (8) produits par l'ion incident. Mais cette derniere
formule de Rutherford ne considere que [’énergie d'ionisation (c.-a-d. en
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négligeant I|'énergie  d'excitation). Ce qui fait que [I'estimation de I'énergie
totale transférée le long du parcours conduit a des valeurs incorrectes. Notant
gque cette imprécision dans le calcul de la densité d’énergie électronique
radiale a été améliorée dans le modele analytique de Katz et al. [17], en
introduisant des facteurs correctifs de Waligorsky et Fageeha [69, 70]. Par |la
suite, d’autres modeles semi-empiriques, notamment celui d’Akkermann et al.
[31], ont été proposés sur la base de calculs Monté Carlo des distributions
radiales de la densité d’énergie électronique. Ainsi, il est important de
mentionner que ce dernier modeéle a été appliqué uniquement dans le cas de
guelques matériaux d’éléments simples (ex., le silicium, [I'aluminium) et ce
malgré qu’ils s’accordent avec les données numériques et expérimentales
disponibles dans la littérature.

Finalement, la fonction radiale proposée par Fageeha et al. a été spécialement
incluse dans ce travail pour corriger le modele analytique de Katz. Ceci a
permis  d’améliorer l'ajustement aux données expérimentales et numériques
de la densité de distribution d’énergie électronique pour des petites distances

radiales comprises entre 0.1 et 10 nm [27, 28, 74 et 85].

11.2.1.3. Calcul du pouvoir d’arrét électronique via le Code CasP :
Dans la relation (l1l.3) définissant la densité d’énergie électronique Ac(r, t), le pouvoir

d’arrét S¢(E) peut étre calculé en utilisant le code de simulation SRIM [28] pour des ions
lourds incidents avec des états de charges en équilibre. Cependant, pour des ions lourds
incidents avec états de charges sélectionnés, comme par exemple, dans le cas de ceux
utilisés dans le présent travail (Au%, q = +4, +6, +7 et +9), le code de simulation CasP [79]
est mieux adapté pour le calcul du pouvoir d'arrét électronique S.(E) a différents états
de charges hors équilibre. En effet, différents travaux antérieurs récemment publiés [75-
76, 78] ont souligné que le code CasP peut étre appliqué avec succes pour prédire la
dépendance de I'état de charge des sections efficaces d'arrét pour les ions lourds
rapides incidents sur des éléments cibles légers, comme dans le cas présent (c.-a-d., des
ions Au%" incidents sur une cible SiO,). Ce code peut générer des valeurs numériques du
pouvoir d’arrét électronique en tenant compte de la contribution due aux différents
états de charge aux ralentissement, en impliquant ainsi I'excitation et ['ionisation des
atomes cibles et les échanges de charges ioniques résultantes de la perte et de la
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capture d’électrons dans le matériau cible irradié [79]. Plus précisément, un calcul
numérique du pouvoir d’arrét électronique via ce code peut étre effectué pour chaque
parametre d’impact individuel pour une collision, en utilisant deux approximations: (i)
I'approximation de convolution perturbative (PCA) qui est basée sur la théorie de
perturbation en premier ordre, et (ii) celle unitaire (UCA) obtenue par l'utilisation du
terme théorique non-perturbative de Block [79]. la figure (lI-2) représente la variation du
pouvoir d’arrét électronique des ions Au® dans une cible SiO, en fonction de I'énergie
incidente avec comparaison des données expérimentales existantes dans la littérature
[77]. Nous observons sur cette figure que le code CasP avec la charge d’équilibre <g>
utilisée s’accord mieux avec l'expérience par rapport a celui de SRIM dans la gamme
d’énergie (6-9) MeV, tandis qu’aux énergies plus élevées, I'écart CasP/SRIM est minimal
dans le cas de [lutilisation des états de charges sélectionnés (q = +4 a +9). Notons
I'absence dans la littérature des données expérimentales du pouvoir d’arrét dans cette
derniere gamme d’énergies élevées.

Au" ions -----> Cible: (SiO,)

._.
(e
()

T
\

T
\

=== =
aSEBES="

—— Code SRIM
® Expérimental

Code CasP 5.2

- — <g>mean

/ ~==-q=*9

0 ’ i q=+8

! > --=-q= +7

P 4 ---q = +6

i q = +5
--=-q = +4

(&
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T

Pouvoir d'arret S (E) [keV/nm]

TS T T T
Y

100 1000

S
=

Energie (MeV)

Figure 1I-2 : Comparaison des données expérimentales du pouvoir d’arrét électronique [77] aux
valeurs numériques générées par les deux codes SRIM [28] et CasP5.2 [79]

11.2.2. Densité d’énergie nucléaire radiale B,(r, t) :
La  contribution au processus d’interaction ion-matériau solide due aux
collisions élastiques (non-linéaires) lorsque le projectile et/ou les atomes cibles

sont lourds peut étre également prise en compte. Et ceci a travers
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I'incorporation de la densité d’énergie nucléaire dans la deuxieme équation
(I.L1b) de diffusion de chaleur reliée au sous-systeme atomique [17, 74]. Cette
source supplémentaire d’énergie introduite contient deux composantes

radiale et temporelle. Elle est définie comme suit :

B,(r,t) = B, (— Z—i)n exp (— %) X %exp(— RLa), (11-9a)

ou B, est une constante de normalisation liée a [l'intégration de la fonction

B,(r,t) dans l'espace et le temps en donnant exactement ['énergie nucléaire

. dE L. . . _
déposée (E) dans le matériau cible bombardé. t1,~10713s est le temps
n

moyen de dépdt d’énergie nucléaire équivalent au temps qu'il faut aux atomes
de recul primaires pour s'immobiliser a la fin de leur parcours dans la zone

autour de la trajectoire de 'ion incident, soit :

_(E _dE _RE)
ta =y v ~ 5 (11.9b)

oU R est le parcours de l'ion incident, v sa vitesse et S,,(E) est le pouvoir d’arrét nucléaire dans le

matériau bombardé et qui peut étre calculé via le code SRIM [28].

11.2.2.1. Largeur a-mi-hauteur initiale de la densité d’énergie nucléaire déposée :
Dans la partie radiale de la fonction B, (r,t), le rayon de la pointe R, désigne la largeur a-mi-
hauteur de la densité d’énergie nucléaire qui correspond au parcours moyen des atomes de recul
diffusés formant une cascade de collisions élastiques [23, 80]. Des valeurs réelles du paramétre R,
peuvent étre recherchées a partir des mesures expérimentales ou des tabulations numériques du
rayon de la zone des cascades de collisions atomiques (pointes thermiques élastiques). Dans le
présent travail, nous avons ainsi combiné le modele de pointes thermiques élastiques de Sigmund-
Claussen [41] aux calculs Monté Carlo de Winterbon Sigmund et Sanders (WWS) [80] sur la
distribution spatiale de la densité d’énergie nucléaire déposée. Ces calculs sont basés sur
I'approximation de la loi de puissance de Lindhard et du potentiel d’interaction de Thomas-Fermi
de type 1/r™ (m étant un paramétre d’écrantage de l'ion incident [23]), en négligeant la
composante électronique du pouvoir d’arrét.

Sur la figure (lI-3) sont présentées différentes courbes de profils de dommages tracées en
fonction du rapport des masses cible/projectile, M,/Mi. Nous pouvons ainsi identifier les profils

moyens de dommage selon I'axe X et Y perpendiculaires a la trajectoire de lI'ion incident (voir

37



CHAPITRE Il : MODELE DES POINTES THERMIQUES INELASTIQUES : CALCUL & TRAITEMENT NUMERIQUE

également Figure II-4) et leurs straggling de dommages associés avec un facteur correctif de

volume des dommages par rapport a celui d’'une cascade de collisions individuelle 8corr.

\'Xi*’l{]) (m=1/2)
<AX>/X? (m=1/2)
<Y’>/X’ (m = 1/2)

1.4

]

1,2

s

- u\'m (m=1/2)

1.0
0.8
0,6

]

Profil de dommage

s

0.4

0.2

0,0 ] .
107 10° 10
MM,
Figure II-3 : Variation en fonction du rapport des masses cible/projectile M,/M; des profils de
dommages selon le calcul Monté Carlo de Winterbon et al. [80].

Sur la figure (II-4) suivante est présenté, a titre d’exemple, le résultat d’'une simulation via le code
SRIM [28] pour une cible SiO, irradiée par des ions Au® d’énergie de 40 MeV ou nous observons
clairement les trajectoires et les dommages selon les trois axes X, Y et Z. Notons que les différents
profils de dommages (<X>, <Y?>, <AX>>) sont calculés pour une valeur du paramétre d’écrantage m

(m = %) correspondante aux énergies réduites, 0.2 < € < 2.

Transverse View

|00 A n X |00 A

- S500 A

Figure 11-4: Trajectoires des ions Au® d’énergie de 40 MeV et les dommages crées dans une cible
SiO, selon les axes X,Y et Z obtenus via le code de simulation SRIM.

La densité d’énergie de cascades de collisions déposée en volume est donnée par la relation
suivante :
Nat.Sn(E
E, = (0.68) x “;—"“ (11.10a)

cas

avec Apgs = 6%, XT <Y? >, (1.10b)
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est définie comme la surface de la zone des cascades et <Y>> est le straggling de dommages selon
I'axe Y. le facteur 6., est un rapport correctif du volume individuel sur le volume moyen des
cascades de collisions [23].

La densité d’énergie E,, peut étre également réécrite sous la nouvelle forme suivante :
3
En = ENathTo, (IIlOC)
ol kz = 8.617 x 107 5eV est la constante de Boltzmann, Ty est la température macroscopique

initiale atteinte sur la surface de la cible 3 t = 0, elle est reliée a |a largeur radiale initiale < pZ > de

la pointe thermique (voir éq. (1.23c) du chapitre |) :

Fp(E,z=0)

: (11.10d)
2N gtkgTo

<pg>=

ou N, est la densité atomique de la cible et Fp la densité d’énergie nucléaire déposée en surface

donnée par la relation (1.23d) en fonction du pouvoir d’arrét nucléaire de Thomas-Fermi :
Fp(E,z=10) = aN, X S,(E), (11-10e)

ol a est un facteur correctif en surface qui dépend du rapport des masses Cible/Projectile

(M5/M;) et donné par la relation (1.18b).
40 MeV Au'—>Si0,

[o]
(=]

B (r, t=0) = Vrxexp{-r'R )
(avec R = 3. nm)

o))
=]

£
o
T

(%]
[=]
T

S 10 15 20

Ditance radiale (nm)

=]

Densité d'énergie nucléaire B, (eV/inm?)

o

Figure II-5 : Variation en fonction de la distance radiale de la densité d’énergie nucléaire déposée
Bn(r, t = 0) pour des ions lourds (Au®) incidents sur une cible (SiO,) a une énergie de 40
MeV. La valeur de la largeur a-mi-hauteur initiale R, est estimée a ~ 5 nm.

En tenant compte de ces différents parameétres, nous avons calculé Ila densité
d’énergie nucléaire déposée en fonction de la distance radiale. Sur la figure (llI-
5) est présentée la variation de B,(r, t=0) en fonction de la distance radiale r

pour des ions lourds (Au’) incidents sur une cible d’oxyde de silicium (SiO,) a
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une énergie de 40 MeV. Nous observons sur cette figure que la densité
d’énergie nucléaire déposée est maximale au centre de la pointe autour de Ia
trajectoire de I'ion incident et elle décroit rapidement au fur et a mesure qu’on

s’éloigne du centre de la pointe thermique.

11.3. Les propriétés thermo-physiques du matériau :

Le dioxyde de silicium (SiO,) sous forme de couches minces joue un rdle important
dans la fabrication des dispositifs a semi-conducteurs a cause de ses excellentes
performances. Il est donc important de connaitre les propriétés thermo physiques
précises de ces films minces, en particulier, leur conductivité thermique ou leur
diffusivité thermique. Ce matériau isolant est aussi trés intéressant dans différentes
applications technologiques liées a I'exploitation des installations nucléaires, notamment
dans les dispositifs d’analyse et systemes de détection fonctionnant dans des
environnements a rayonnement élevé [75, 78]. Pour cela il faut clarifier la dépendance
de la microstructure de la conductivité thermique afin de comprendre les mécanismes
de transfert de chaleur pour ces systemes, surtout dans le cas de la formation de traces
latentes dans les semi-conducteurs a l'aide d’un faisceau d’ions aux énergies du MeV.
Les expressions analytiques de la conductivité thermique du film mince peuvent étre
obtenues a partir du modéle de transfert de chaleur. Ce modeéle décrit le processus de
transfert de chaleur dans les films minces et les substrats massifs, en tenant compte des
effets de [I’épaisseur, de la résistance électriqgue a VIinterface, de la conductivité
thermique dans le cas du film mince ou du substrat massif [80, 81].

Dans le présent travail, les capacités calorifiques spécifiques et les conductivités
thermiques sont déterminées via [I'ajustement de leurs valeurs expérimentales et
numériques [80, 81] dans le cas de couches minces de SiO, avec des épaisseurs proches
de celles utilisées dans la présente expérience. En effet, la dépendance des propriétés
thermo-physiques sur [I'épaisseur du film de SiO, a été déja bien étudiée a travers
plusieurs travaux expérimentaux et théoriques [28, 83 et 84]. Il a été constaté que la
conductivité thermique dans le cas de films minces d’épaisseur supérieure a 100 nm
peut étre réduite d'environ 10 % par rapport a celle du matériau massif (voir la figure II-

6).
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Figure lI-6: Variation en fonction de la température de la conductivité thermique.

La capacité calorifique était auparavant déterminée en mesurant simultanément Ila

conductivité thermique et la diffusivité en fonction de I'épaisseur du film en supposant

que leur rapport (?zpCazcst) était maintenu constant, C, etp étant la chaleur
a

spécifigue et la masse volumique du matériau cible. De plus, nous avons considéré
I'ajustement numérique aux données expérimentales globales de K, et C(,
précédemment rapportées par Awazu et al. [85] dans le cas d’'un matériau en verre de
silice. Concernant les autres parameétres thermiques d’entrée relatifs au sous-systeme
électronique, (K., C.), nous avons adopté le traitement de Dufour et al. [44] basé sur le
modele de gaz a électrons libres et les mesures de conductivité déduites de Ia
dépendance en fonction de la température de la diffusivité électronique [84], via la
relation suivante :
K.(T,) = C, X D,, (I-11a)

qui peut atteindre des valeurs constantes autour de la température de Fermi, T¢

2cm™?

(Co~1].cm™3K™1 ,K,~2W cm™*K~let D,~=——, voir tableau 1I-1). Au-dessous de |la
N

température de Fermi et selon le traitement de Dufour et al. [44], nous considérons la

capacité calorifique électronique thermique dans un gaz d’électrons libres, soit :

Co = kN, TT—; (I-11b)
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ou kg est la constante de Boltzmann, N, est la densité des électrons. Pour des
températures élevées, c.-a-d., Te>%TF, la valeur classiqgue maximale de la capacité
calorifique C. est de I'ordre de :
C. = kpN.. (I-11c)

Concernant la conductivité électronique thermique K., la dépendance en fonction de la
température de la diffusivité électronique De(T.) selon Martynenko et al. [89] a été
utilisée dans ce travail. Selon ces auteurs, la diffusivité électronique décroit de ~100
cm?/s a 300 K° jusqu’a ~1 cm?/s a une température électronique élevée de 10* K°, d’ol

I’'approximation de Kq(T.) suivante :

300XD300

De(Te) = { Te

Dmin Te > Tlim

Te < Tuim (I-11d)

ol D3gg = 150 cm?/s, Dmin = 2 cm?/s et Tj;, = 300 D3—°"’ est une température limite.

min
Sur les deux figures (lI-7) et (lI-8) sont tracées les variations en fonction de Ila
température des quatre paramétres physico-thermiques: les capacités calorifiques (Ce,
C.) et les conductivités thermiques (K. et K,;) pour les des deux sous-systemes

électroniques et atomiques dans le cas du SiO,.

._.
=
_—

Phase liquide

Phase solide

._.
=

Capacité calorifique (J/mole/K)

=

o T 2 53 aall T |
[} 10’ 10° 10
Température T(K)

=)

Figure 11-7 : Variation en fonction de la température de la capacité calorifique pour les deux sous-
systémes électronique et atomique dans le cas du SiO, [80].
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Figure 11-8 : Idem que Figure (lI-6) mais pour la conductivité thermique.

Nous observons sur ces deux figures que ces quatre parameétres suivent une fonction presque
linéaire croissante en fonction de la température dans la phase solide du matériau SiO, étudié,
ensuite, ils atteignent des valeurs maximales constantes dans la phase liquide au-dela de la
température de fusion du matériau (T; = 1683 K°) et de celle de Fermi (T = 149784 K°)
correspondantes aux deux sous-systemes électronique et atomique.

D’autres  parameétres  physico-thermiques  nécessaires pour la  résolution de
nos deux équations différentielles sont également introduits dans le tableau

(II-1).

Parameétre Si SiO,
Mass atomique 28.086 g/mol 60.08 g/mol
Densité massique 2.32g/cm’ 2.64 g/cm®
Nombre d’élec.de valence Z=4 Z=16
Température de fusion (T,,) 1683 K 1972 K
Température de vaporisation 2953 K 4402 K
Température de Fermi 149784 K 45529 K
Température de Debye 645 K 470 K
Constante de couplage é-p (g) 5.0x102 W/K/ cm?® 1.25x10® W/K/ cm?
Temps de relaxation e-p (1) 0.244ps 0.15ps
Energie d’activation 0.6 eV 0.28 eV/at.
Energie de sublimation 4.7 eV 1.9eV

Tableau 1I-1: Parameétres physiques propres aux matériaux de (Silicium et dioxyde
de silicium) étudies dans ce travail.
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11.4. Traitement numérique du modele i-TS :
1.4.1. Discrétisation par la méthode explicite des différences finis :

Cette méthode explicite consiste a remplacer les dérivées partielles par des

différences  devisées ou combinaisons de valeurs partielles des  équations
différentielles (EDP) en un nombre fini de points discrets ou nceuds de
maillage. Pour la résolution d'une (EDP) de dimension (n+1) {espace-temps},
on introduit un maillage de I'espace R™ de deux pas de l'espace et du temps
(Ar, At), en construisant donc une grille avec des nceuds Tl.j (voir Figure 11-9).
Ainsi, et afin d’appliquer cette méthode numérique, le domaine spatial [0,L]
doit étre divisé en N, intervalles avec un pas Ar=L/N,. De plus, le domaine
temporel de 0O a Tt est aussi divisé en N; intervalles avec un pas At =1t/N;, c.-
a-d. le domaine (2 est coupé suivant un maillage (N, x Ny).

La solution approchée aux nceuds de maillage est écrite sous la forme

suivante :
T(iar, jAt) = T(r, t;) = T/, (I1.12a)
T(iAr, ( + DAY = T(r, tj ) =T/, (11.12b)
T((i + 1DAr,jAt) = T(riy, t) = T),,, (11.12¢)
T((i — 1)4r,jAt) =T(r 1, t) =T/, (11.12d)
j+1 Jj+1 j+1
tj+] ‘Zi_l ‘Tl ’T1+1
E At ; }
i)
=t .Ti—l .Ti .T.-:+1
«—>
Ar
N M i
Radial distance

Figure 11-9 : Schéma d’une grille de nceuds de maillage de la méthode d différences finies.
Pour obtenir une solution approchée des deux équations différentielles (Il.1a) et (ll.1b), nous

. . L . aT L. .
allons chercher une approximation de la dérivée premiéere en temps o et de la dérivée premiére
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aT . a’r . . . ‘o
P et secondaire en espace P Ainsi, le développement en séries de Taylor de la composante de

température est donné par les relations suivantes :

oT T(rt+At)-T(r,t)

EY = A : (1.13a)
aT T(r+Ar,t)-T(r—Ar,t

or _ Tr+Art)-T(r=ar.t) (11.13b)
or 2Ar

02T _ T(r+Ar,t)—-2T(r,t)+T(r—Ar,t) 113
arz Ar? ' (11.13¢)
Par la suite, nous injectons les équations. (ll.4a, 11.4b et Il.4c) dans le systéme d’équations (Il.1a) et
(I.1b), nous obtenons le systeme suivant :

To(ij + 1) =Te(()) + AT+ 1) = T.(i = 1,))) + A (T (0 + 1L,)) = T, (i, ) —

As(Te (i) = Te(i = 1,))) = Aa(To (i, ) = Ta (i, D) + 4s, (I1.14a)

To(i,j+ 1) =To((,)) + By (Ta(i + 1,)) = To(i = 1,))) + Bo(To (i + 1,)) — To (i, ) —
B3(Te(i,)) = Ta(i = 1, ) + Ba(Te (i, j) — Ta(i, ) + Bs, (11.14b)

1 At Ke[Te(ij)]

VEC AL = T meCelTali )T (1.14c)
A, = %(AA:)Z K[T(;+2][)T]+(f,)[]T(lj)] (11.14d)
Az = %(AA:)Z KE[TE(Z?;:;[Z ;)(]i—1,j)]’ (I.14e)
A= 9y (11.14f)
As = i Ae (), (I1.14g)
ot Bi= %i(AA:)Z nIZZEIT[;S(?j])]' (11.14h)
Be = et i (1114
By =5y K“[T“(ij)c];?jg ?)(]i_l'j)]r (I1.14K)
By = gm' (11.141)
5 = m&l(i,f} (11.14m)

Les quantités A1_5(Te{) et B1_5(Ta{) sont également dépendantes de la température via les
propriétés thermo-physiques du matériau étudié, principalement, les capacités calorifiques et les
conductivités thermiques des deux sous-systemes électroniques et atomiques, et qui sont-elles

mémes dépendantes du temps et de la distance radiale.
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11.4.2. Procédure numérique et conditions initiales aux limites
Les dernieres équations discrétisées (11.14a) et (1.14b) sont finalement résolues via un algorithme

numérique contenu dans un programme FORTRAN, avec la condition de convergence suivante :

2D At
(ar)?

<1, (11.15)

en fixant les pas radial Ar et temporel At a des valeurs appropriées de I'ordre de 0.2 nm et 0.1 fs (1
fs = 10" s), respectivement, de telles sortes que les valeurs numériques générées des
températures électronique et atomique sont stables et reproduisent les nombres moyens des
défauts atomiques crées en volume et les rendements de pulvérisation induits en surface. Sur les
Figures (11-10), (II-11) et (11-12), sont présentées les variations en fonction des pas de discrétisation
spatio-temporels (Ar, At) et du temps de relaxation (te.) du rendement de pulvérisation calculé
numériquement via le modele i-TS (égs. 11-29), mais en utilisant le modéle de Katz et ses deux
corrections associées (Katz-Waligorsky et Katz-Fageeha) pour la densité d’énergie électronique
radiale. Nous observons sur les deux premieres figures (I1-10) (lI-11) que les rendements de
pulvérisations sont stables dans les deux gammes respectives des pas de discrétisation {Ar= (0.2-
0.8) nm, At = (10%-10™°) s}. Tandis que pour la dépendance du rendement de pulvérisation en
fonction du temps de relaxation Te., (tracée sur la Figure (II-12)) est stable dans I'intervalle du
temps (10%-10"%) s, Bien qu’une valeur appropriée a été prise en considération pour Te-p = 1.5%10°

18 5 (voir tableau (1I-1)).

e S e
g | —Katz L
e - - - - Katz-Waligorsky
& [ emeee Katz-Fageeha
>

10' |

[ 1 " 1 L i a a1 " .
10" 2x10" 410" 10° 2x10° 3x10’
Ar(nm)

Figure 11-10 : Variation en fonction du pas de discrétisation spatial (Ar) du rendement de
pulvérisation calculé numériquement via le modele i-TS (égs. 11-29).
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40 MeV Au’ ions -----> Cible (SiO_/Si)
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Figure lI-11: Variation en fonction du pas de discrétisation temporel (At) du rendement de
pulvérisation calculé numériquement via le modele i-TS (égs. 11-29).

40 MeV Au ions ----- > Cible (SiO:/Si)

Y (at./ion)

"

107

LI L |

el 1 s sl 1 L1 sl 1 Ll 1 11

10-]5 10—14 10-13 10—12
Temps de relaxation e-p t(s)

Figure 11-12 : Variation en fonction du temps de relaxation (t..,) du rendement de pulvérisation
calculé numériquement via le modele i-TS (égs. II-29).

Sur la figure (II-13) est présenté un schéma descriptif de I'algorithme utilisé dans notre
programme de calcul. Il s’agit en premier lieu d’introduire les parameétres d’entrée relatifs a la
nature de l'ion incident (numéro atomique, masse) ainsi que la nature et les propriétés thermo-
physiques du matériau bombardé. Par la suite, la vérification des conditions de convergence avec
les pas de discrétisation numérique. La deuxieme étape concerne I'évaluation des parameétres de

ralentissement comme les pouvoirs d’arrét électronique et nucléaires ainsi que du parcours
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projeté de I'ion incident et le rayon de cascades de la trace latente. Celle-ci nous raméne a évaluer
les densités d’énergies électronique et nucléaire déposées avec l'introduction des conditions
initiales aux limites et en commencant l'itération numérique pour obtenir les variations des

températures électroniques et atomiques.

Programme : iTS

Introduction des paramétres dentrée (nature [Z;, M, ] et énergie (E) de Iion).

Proprietés physiques (27, My, 7, fig. fig, U] et thermo-physiques () Cqy Ko K Tre T T
du matériau cible irradia.

!

Fixation des pas de discrétisation (Ar, At)

W

. 2L,
ondition de convengence : =
[&r)

Evaluation de 5, (E] et 5,(E] via les codes SRIM etfou CasP.

L3
Initizlisation des variables (i = 0, = 0) et détermination des densités d'énergies radiale]
initiale | Eg Ep).

h

Equations de transfert de chaleur :
T‘:'i” :Tﬂl::-l-":l ( |r|'||1_| |’.‘| 1_1\;I ‘4' |lr {I+1} :I ‘4'3 [TI'.:I. |r|'| .il-'-'-'L'"I-\.Iz—l’.cll_T-I :I+‘q'q

T =Ty +B; |:Tn'r.'| 1~ Tagr n\| +B; |r o) T Tﬂlijl - B [T:.J.' - T::-_: -_1] + By(T), — Tiy) +Bs

'_'_'___:_5|1-:I'tic" A [imites - (i < g < JI,,,_L,_]"

Détermination des profiles de temperatures T, T, et E,, E,,.

v

Determination du nombre moyen de déplacements atomiques en volume N

Evaluation du rendement de pulvérization en surface¥ [E).

v

Résultat obtenus: Tg (r.t), T(r, t). Eo(r, t), Ep(r. £).Ng, Y (E).

Figure 1I-13 : Algorithme utilisée pour la résolution numérique des deux équations de transfert de
chaleur via la méthode explicite des différences finies.
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Les conditions initiales aux limites (températures ambiantes) pour les sous-systémes électroniques
et atomiques dans les régions éloignées de la trajectoire des ions incidents dans la cible (c'est-a-

dire pour r—>x) sont supposées étre :

T,(r,0) =T,(r,0) =T, = 300 K°, (11.16a)
aT (r,t) _
e 0. (11.16b)

Finalement, nous avons déterminé le nombre moyen de défauts crées en volume et le rendement
de pulvérisation induit en surface via les deux expressions (1.28) et (1.29). Nous avons ainsi inclus
dans notre calcul numérique un sous-algorithme supplémentaire de quadrature bidimensionnelle
(QUAD2D) pour évaluer lintégrale double en espace et en temps. Pour tenir compte des
parametres de ralentissement de I'ion incident, nous avons introduit une version adaptée d’un
sous-programme STOP96 du code SRIM de Ziegler et al. (1985) [28] calculant directement les
pouvoirs d’arréts a partir des expressions semi-empiriques obtenues par ajustement aux données
expérimentales et numériques d’un grand nombre de systémes projectile-cible. Egalement, nous
avons introduit dans le programme de calcul des valeurs numériques générées via le code CasP-

5.2 [79] pour I’évaluation du pouvoir d’arrét des ions Au®" d’états de charge sélectionnés.
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CHAPITRE IV :

PRESENTATION DES RESULTATS, ANALYSE, COMPARAISON ET DISCUSSION

Dans ce présent et dernier chapitre, nous présentons nos résultats expérimentaux du
rendement de pulvérisation obtenus via la technique nucléaire d’analyse RBS et qui
seront comparés par la suite aux valeurs numériques calculées via le modéle de pointes
thermiques inélastique (i-TS). Nous commengons en premier lieu par I'analyse des
spectres RBS obtenus, en déterminant expérimentalement les rendements de
pulvérisation induits dans des cibles en couches minces (SiO,/Si). Notons que ces
échantillons cibles ont été irradiés aux ions lourds (Au®) d’énergies comprises entre 10
et 40 MeV et avec différents états de charges q allant de +4 jusqu’a +9. Par la suite, nous
présentons les résultats numériques obtenus via nos programmes de calculs basés sur le
modeéle (i-TS). Il s’agit d’étudier I'évolution des profils des températures et d’énergies
déposées en fonction des distances radiales et du temps d’irradiation et qui seront
validés par des données expérimentales des rayons de traces latentes précédemment
obtenues dans le cas du dioxyde de silicium irradiés a différentes énergies du MeV.
Finalement, les résultats expérimentaux du rendement de pulvérisation seront
confrontés a ceux générés numériquement, soit via le modéle i-TS ou par le code de

simulation SRIM.

IV.1. Présentation et analyse des résultats expérimentaux :
IV.1.1. Analyse RBS des échantillons cibles :

Nous avons analysé des spectres RBS relatifs a une série d’échantillons cibles (SiO,/Si)
irradiés par des ions Au% de différentes énergies comprises dans la gamme (10-40) MeV.
Un échantillon cible (SiO,/Si) non-irradié a été également analysé via la technique RBS.
Ceci afin de [l'utiliser comme référence pour estimer la réduction en épaisseur et le
rendement de pulvérisation induit aprés irradiation ionique. Notons que ces échantillons
cibles ont été fixés sur un porte-échantillon coulissant placé au centre de la chambre a
diffusion de l'accélérateur Van de Graaff (voir Fig. 1lI-10). Nous avons utilisé un faisceau

de particules alpha *He® d’énergie de 2 MeV avec une dimension de 2 mm de diamétre.
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Le faisceau ‘He' tape avec une incidence normale sur plusieurs points d’impact en
balayant toute la surface de la cible. Et ceci afin d’étudier I'homogénéité de son
épaisseur avant et apres irradiation ionique. Les particules rétrodiffusées sont détectées
par un détecteur a barriere de surface (PIPS) d’une résolution en énergie de l'ordre de
15 keV, placé a une distance de 11 cm par rapport a la cible et d’'un angle &, de 165° par
rapport a la direction initiale du faisceau incident. Lintensité du courant électrique de
faisceau est maintenue entre 30 a 40 nA pour éviter la détérioration du détecteur.
Notons enfin que pour le besoin de calibration de la chaine de détection, nous avons
récolté a la fin de I'expérience un spectre RBS relatif a une cible en couche mince (Au/Si)
déposée sur un substrat de silicium. Par la suite, tous les spectres RBS récoltés ont été
simulés par le code SIMNRA [93] pour déduire les variations des densités surfaciques de
nos échantillons aprés irradiation et les rendements de pulvérisation expérimentaux
recherchés.

Sur les deux figures (IV-1) et (IV-2) sont présentés, a titre d’exemple, deux spectres
RBS expérimentaux pour deux échantillons cibles (SiO,/Si) irradiés a deux énergies de 10
et 40 MeV avec deux autres spectres de référence pour la partie non-irradiée des
échantillons en question. Nous observons clairement sur ces deux figures que le front de
montée du pic de silicium ainsi que le front de décente du pic d’oxygene sont décalés
vers des numéros de canaux plus élevés (pour En, = 10 MeV, Si: 286—>297, O:
160—172, pour En, = 40 MeV, Si: 286—292, O: 160—168). Nous pouvons clairement
constater la réduction de ['épaisseur avec I'érosion (ou la pulvérisation) d’une couche
tres fine de la cible SiO, aprés irradiation ionique. Une réduction significative a été
observée pour les deux pics du silicium (Si) et d’oxygéne (O) pour une irradiation aux
ions lourds Au®*" a basse énergie (c.-a-d., E = 10 MeV) comparées a celles des autres
énergies élevées de 20, 30 et 40 MeV. Ceci indique que lors de I'analyse RBS, les ions He"
incidents sont rétrodiffusés sur moins d’atomes de silicium et d’oxygene, ou des
dommages et défauts atomiques supplémentaires sont induits avec [|'érosion de la
surface cible irradiée suite aux déplacement atomiques directs induits. Ces
déplacements directs correspondent aux cascades de collisions élastiques nucléaires
produites dans cette gamme d’énergie (c.-a-d., a une énergie de 10 MeV).

Il est clairement observé a partir de tous les spectres RBS obtenus, la réduction de

I’épaisseur des échantillons irradiés en fonction de I'énergie d’irradiation.
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RBS: 2 MeV He' ions ----> Cible (SiO,/Si)
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Figure (IV-1) : Comparaison de deux spectres RBS expérimentaux pour un échantillon cible (SiO,/Si)
irradié par des ions lourds Au** d’énergie de 10 MeV et un autre relatif a la partie non-
irradiée du méme échantillon. L'ensemble des spectres est simulé par le code SIMNRA [93].

RBS: 2 MeV He ions ----> Cible (S10./S1)
2000 -

| ® Non irradiée
1800 E o Irradiée (40 MeV Au’ ions)

y"‘% " ez e Simulation code SIMNRA
1600 % 3 o

200 |

100 150 200 250 300 350 400
Canal

Figure (IV-2): Idem que figure (IV-1) mais pour des cibles SiO, irradiés par des ions (Au®)
d’énergie de 40 MeV.

Cette réduction en épaisseur ou pulvérisation induite peut étre vraisemblablement
expliquée par la densité d’énergie électronique déposée sur les atomes cibles, en
provoquant ainsi une augmentation du nombre d’atomes Si et O participants a
'endommagement du matériau irradié et a I'érosion de sa surface solide. Ceci implique
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un rendement de pulvérisation qui devient de plus en plus important pour des énergies
d’irradiation plus élevées.

Par la suite, 'ensemble des spectres RBS expérimentaux a été simulé via le code SIMNRA
[93] en introduisant toutes les conditions expérimentales nécessaires a la simulation et

qui sont résumées sur le tableau (IV-1).

Conditions expérimentales de ’analyse RBS

Type de faisceau d’ions incident He"

Energie du faisceau incident Eo =2 MeV
Courant du faisceau incident | =30-40 nA

Angle d’incidence du faisceau d’ions 0.=0°

Angle de détection 0p = 165°
Distance Détecteur- échantillon cible D=11cm
Résolution du détecteur , SE = 15 keV
Etalonnage de la chaine de détection E (keV) = 3.114xC -16.452

Tableau (VI-1) : Paramétres et conditions de I'expérience d’analyse par RBS.

En effet, deux parametres nécessaires a la simulation SIMNRA sont les coefficients
d’étalonnage de la chaine de détection utilisée. Ces deux coefficients ont été déterminés
en tracant les énergies de rétrodiffusion en surface des trois éléments (Si, O et Au) en
fonction des canaux en surface de leurs pics sur les spectres expérimentaux obtenus
(voir Figure 1V-3).

‘He'( E,= 2 MeV)-—-> (Au/Si, SiO /Si)
2000

® Expérimental Ay

1800 L Ajustement: E_ (keV) = 3.114xC -16.452 , @

1600
1400

1200 |- Si

E, (keV)

1000

gool O .
.'.‘

600 L ' g 1o 0 e g F o f o § g 0§ ¢ F 4
200 250 300 350 400 450 500 550 600 650

Canal

Figure IV-3 : Droite d’étalonnage en énergie de la chaine de détection lors de I'analyse RBS.
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La simulation par le code SIMNRA consiste a introduire les conditions et les parametres
nécessaires a l'expérience d’analyse par faisceau d’ions pour reproduire par itération
numérique les spectres expérimentaux récoltés en faisant varier les épaisseurs et les
concentrations atomiques du matériau cible SiO, composé. Le meilleur ajustement des
spectres expérimentaux nous a permis d’obtenir les densités surfaciques et Ia
stoechiométrie de I'ensemble des échantillons cibles analysés. Ainsi a titre d’exemple, la
densité surfacique (Ng . Ax) pour [I'échantillon cible non-irradiée est estimée a
~(34.9 £ 0.3) x 107at/cm?. Aprés irradiation aux ions lourds (Au%), cette valeur de
densité surfacique est clairement réduite de 6 a 13% en fonction de [I'énergie
d’irradiation (voir Figure IV-4 et tableau 1V-2). Ces réductions en épaisseur sont
principalement dues au phénomene d’érosion avec la pulvérisation d’une couche trés

fine de I’échantillon cible SiO,.

Au™" ions -----> Cible (SiO,/Si)

4.0
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— ) L] ®

3 o

3.0 |

Q Ion fluence (¢) Energie (E)
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Figure (IV-4): Variation en fonction de I’énergie d’irradiation de la densité surfacique des
échantillons cibles (Si0,/Si) irradiés par de ions lourds (Au®).

Comme résultat de la simulation avec le code SIMNRA, nous avons également tracé sur
la figure (IV-5) la variation de la stoechiométrie des échantillons cibles (SiO,/Si) irradiés
en fonction de I'énergie d’irradiation des ions lourds (Au®). Nous observons sur cette
figure que la concentration d’oxygene initialement de 0.72 % est diminuée légerement
jusqu’a 0.63 % tandis que celle du silicium augmente de 0.28 % jusqu’a 0.38 % au fur et a

mesure que [|'énergie d’irradiation augmente. Ceci peut étre vraisemblablement
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expliqué par la variation de la pulvérisation préférentielle Y(Si)/Y(O) en fonction de
I'énergie d’irradiation des ions lourds (Au®) qui est due en fait au rapport des masses
M(Si)/M(0) = 28/16 =~ 1.75. des atomes cibles. Ainsi, pour des matériaux composés
I’énergie de liaison et la masse de ses constitutions peuvent affecter l'efficacité de la
pulvérisation. La premiere joue un rble tres important dans le développement de
cascades atomiques et la probabilité d’extraire les atomes hors du matériau solide. La
deuxieme a également un effet important si 'un des éléments cibles a une masse proche
du projectile (c.-a-d. le transfert d’énergie est plus efficace), alors il sera émis

préférentiellement.

Au"" ions -----> Cible(SiO,/Si)

K Ion fluence (¢) Energie (E)
10k | ®-Si X* 10" em?  (MeV)
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Figure (IV-5) : Variation en fonction de I'énergie d’irradiation de la stoechiométrie des échantillons
cibles (SiO,/Si) irradiés par de ions lourds (Au®).
IV.1.2. Détermination expérimentale du rendement de pulvérisation :
Par la suite, en connaissant les réductions des densités surfaciques des échantillons
cibles irradiés, nous avons déterminé expérimentalement les rendements de

pulvérisation induits en utilisant la relation suivante :

_ Ngt AX|p 1rr—Nae AX |1y
Yexp = p ) (IvV.1a)

ou N,Ax|,;+ et Ny Ax|,, sont, respectivement, les densités surfaciques avant et apres

. . . . . . s oy s 1 2 . . oy 7
irradiation ionique exprimées en unité de 10% at./cm?® et ¢ la fluence ionique en unité de
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10" ion/cm®. Nous avons également déterminé les incertitudes absolues sur Ia
détermination de cette quantité physique, qui sont dues aux erreurs expérimentales

propagées sur les trois paramétres physiques mesurables de I'éq. (IV-1a), soit :

AYexp _ A(Ngt Ax|n 1rr) +A(Ng e AX | 7r) + A (IV.1b)
Yexp Ngt Ax | jrr—Nae AX| 17y ¢’ -

ou ANy Ax|pier), AN, AX|r) et Ad sont, respectivement, les erreurs propagées sur la
détermination expérimentales des densités surfaciques avant et apres irradiation ionique et sur la
fluence ionique.

Ces incertitudes résultent essentiellement de la détermination expérimentale des incertitudes sur
la fluence ionique (Ad = 5.1 %, en moyenne) et a degré moindre de I'incertitude sur les densités

surfaciques (A(N,Ax) < 1 %, voir tableau IV-2).

lon E Fluence Pouvoir d’arrét Parcours | Rendement de pulvérisation
X% | (MeV) b (keV/nm) Projeté expérimentale
(10" cm™) S4(E) Se(E) Rp (um) Yexp (at./ion)

SRIM | CasP [79] | SRIM [28]

[28]
Au® 10 4.67 £0.25 13 5.1 2.39 53.6 £11.9
Au® | 20 5.20 +0.26 0.8 9.2 4.78 247.1+66.8
Au”* 30 4.77 £0.24 0.6 12.3 6.72 397.2+£86.9
AW | 40 | 457+0.23 0.5 15.6 8.23 814.4+139.1

Tableau (IV-2) : Données expérimentales du rendement de pulvérisation induit dans des couches
minces (SiO,/Si) d’épaisseurs (~150 nm) irradiées aux ions lourds (Au®’) d’énergies
comprises entre 10 et 40 MeV.

Notons que les valeurs du pouvoir d’arrét électroniques utilisées sont celles générées via le Code

de simulation CasP-5.2 [58] au lieu d’autres codes de calcul de pertes d’énergies, y compris SRIM

[7], qui ne peuvent pas fournir des valeurs de pouvoir d’arrét électronique dans le cas des ions

lourds multichargées ou avec des états de charges sélectionnés [74-76, 78]. Ce code de calcul peut

générer des valeurs numériques du pouvoir d’arrét électronique en tenant compte de la
contribution due aux différents états de charges, c.-a-d., en incluant I’excitation et I'ionisation des
atomes cibles ainsi que les échanges de charges ioniques qui résultent de la perte et de la capture

d’électrons a travers le matériau cible [79].

Par la suite, nous avons tracé sur la figure (IV-6) la variation des rendements de pulvérisation

expérimentaux obtenus avec leurs incertitudes absolues associées en fonction du pouvoir d’arrét

électronique Sc(E). Ainsi, sur la figure montrée ci-dessous, les données expérimentales du

rendement de pulvérisation augmentent en fonction du pouvoir d’arrét électronique, en évoluant
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suivant une loi en puissance de 2.89 (c.-a-d., Y « S289). Cette valeur de loi en puissance est
légérement proche de celle précédemment obtenue (Y o< S3) par Toulmonde et al. [102-103] dans

le cas du systéme projectile-cible (Au-SiO,).

Finalement, les résultats expérimentaux du rendement de pulvérisation seront comparés avec
d’autres mesures précédemment publiées [92, 103-106] pour ce matériau cible ainsi qu’avec les

valeurs numériques générées via le modele i-TS et le code de simulation SRIM [28].

Au ions -----> Cible (SiO,/Si)

2.0
e Expérimental fon  fluence (¢9) Energie (E)
’ - X* @0"em?)  (MeV)
F ——Fil Y~ O.33><Se Av' 4702 10
A’ 5203 20
15 kL Au" 48+02 30
Au 4.6+02 40

exp.

Y (10’ at./ion)
=

e
W

0.0

2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
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Figure IV-6: Dépendance du rendement de pulvérisation en fonction du pouvoir d’arrét
électronique Se(E).

IV.2. Présentation et analyse des résultats numériques :
IV.2.1 Profils de distributions des températures électronique et atomique :

L'application du modeéle des pointes thermiques inélastiques (i-TS) pour étudier les
effets d’irradiation induits par des ions lourds (Au®) aux énergies du MeV sur la cible
(Si0,), nous a permis aussi d’étudier la variation spatio-temporelle des profils de
distributions des températures électronique et atomique. Ces deux parameétres
expérimentalement inaccessibles sont indispensables pour la détermination du
rendement de pulvérisation et du nombre moyen des déplacements et défauts
atomiques induits dans le matériau cible irradié. Dans le deuxieme chapitre, nous avons

ainsi introduit et optimisé différents parametres et quantités physiques d’entrée pour
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simuler numériquement, via le modeéle i-TS, les mécanismes d’interaction des ions lourds
(Au™) & lintérieur de la cible SiO, depuis les premier moments (~10" s) de dépots
d’énergie électronique et nucléaire jusqu’a la sublimation de la cible, en passant par les
effets induits, comme les déplacements atomiques et |’érosion ou la pulvérisation de la
surface solide irradiée. Notons que lors du passage de l'ion incident a travers la matiére
avec des énergies de l'ordre du MeV, des collisions inélastiques avec les électrons des
atomes cibles sont principalement provoquées, conduisant a lionisation et a I’excitation
atomique avec un transfert d’énergie électronique important sous forme de chaleur
dans [I"échantillon cible supérieur a la température environnante. La sensibilité de
I’échantillon aux collisions inélastiques dépend énormément de sa capacité calorifique
et sa conductivité thermique, donc de la nature du matériau irradié. Ces transferts
d’énergie provoquent ainsi des déplacements atomiques indirects via le couplage
électron-phonon et des dommages dans le matériau cible, allant jusqu’a sa sublimation
et/ou la pulvérisation et I'érosion de sa surface solide. Les processus de collisions
élastiques qui conduisent a des déplacements atomiques ont été également pris en
considération dans le cadre du modele des pointes thermiques.

Sur les deux figures (IV-7) et (IV-8) est présentée I'évolution des deux températures
électronique et atomique en fonction du temps (t) et de la distance radiale (r), pour une
cible SiO, irradiée par des ions Au®* d’énergie de 40 MeV. Nous pouvons observer sur
cette figure une augmentation initiale de la température électronique sur un intervalle
de temps (10° - 10™s), qui correspond au dép6t initial d’énergie électronique de Iion
incident et a sa dissipation parmi les électrons cibles (voir Figure IV-7). Cette
augmentation de la température électronique est suivie par une autre augmentation de
la température atomique (voir Figure IV-8) due au transfert d’énergie par couplage
électron-phonon (é-p) pendant une période plus courte de 10™* & 10™s.

Par la suite, les deux températures électroniques et atomiques diminuent vers leurs
valeurs minimales autour de la température ambiante (~300 K°) jusqu'a 10%%, en
entrainant un mouvement atomique significatif et finalement I'endommagement de Ia
structure atomique et I'érosion de la surface cible du matériau irradié. Nous avons ainsi
remarqué la diminution rapide des températures électroniques et atomiques en

fonction de la distance radiale, en définissant ainsi les tailles (rayons) des traces latentes
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autour de la trajectoire de l'ion incident pour des températures correspondantes a la

température de vaporisation du matériau irradié (~4402 K°).

40 MeV Au’ ions -----> Cible (SiO,/Si)

— = N NN
O N N © B~

T4

-14 -13

Tamperature Electronique x1 0’ (K®)

10 10
Temps (s)
Figure (IV-7) : Profil de distribution des températures électroniques Te(r, t) en fonction du temps

(t) et de la distance radiale (r) obtenu numériquement via le modéle i-TS pour une cible
SiO, en couche mince sous I'impact des ions lourds (Au®*) d’énergie de 40 MeV.
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Figure (IV-8) : Idem que figure (IV-7) mais pour des températures atomiques Ta(r, t).
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L’évolution temporelle des profils de températures électronique et atomique dans la région
hautement excitée autour du centre de la trace latente (r ~ 0.2 nm) est également tracée sur les
deux figures (IV-9) et (IV-10) en faisant varier I'énergie cinétique de I'ion incident de 1 jusqu’a 900
MeV. Nous pouvons observer la méme chose sur ces deux figures. L’énergie de I'ion incident est
transférée en premier lieu aux électrons cibles, ol la température électronique atteint un
maximum autour de t ~2 X 10713s, puis cette augmentation est suivie par I'augmentation de la
température atomique, principalement provenant du transfert d’énergie électronique par
couplage électron-phonon, en atteignant son maximum aprés un laps de temps autour de
t ~3 X 10713s. Il est également & observer que les deux composantes de températures (T, et T,)
augmentent en fonction de I'énergie cinétique de I'ion incident. En effet, lorsque I'énergie de I'ion
incident passe de 1 a 900 MeV, un facteur d’augmentation de I'ordre de 5.0 est observé pour les

deux composantes de la température (T, et T,).

(1-900) MeV Au 1ons ----- > Cible (S10,/51)
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Figure (IV-9) : Profil de distribution des températures électroniques Te(r, t).en fonction du temps
(t) mais a une distance radiale (r = 0.2 nm) trés proche du centre de la trace latente
obtenu numériquement via le modele i-TS pour une cible SiO, en couche mince sous
I'impact des ions incidents (Au®) d’énergies comprises entre 1 et 900 MeV.
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Figure (IV-10) : Idem que figure (IV-9) mais pour des températures atomiques T4(r, t).

Tous ces comportements sont similaires a ceux précédemment observés dans des
calculs numériques via le modéle i-TS pour divers matériaux cibles, en particulier, le
dioxyde de silicium (SiO,) irradié aux ions lourds d’énergies du MeV [17, 44, 80, 15 et
108]. Les études précédemment publiées [17, 80 et 108] sur les mesures qualitatives des
rayons des traces latentes dans le SiO, ont confirmé les mémes tendances observées
mais avec peu de différence sur la variation radiale et temporelle du profil de la
température électronique et atomique. Ceci est trés vraisemblablement di a la
réduction des propriétés thermo-physiques pour les cibles SiO, utilisées ici sous forme
des couches minces. Comme il peut étre vu également sur la figure (IV-8), la
température atomique dépasse une valeur limite T correspondante a [|'énergie
nécessaire pour atteindre la phase de vaporisation (T, = 4402 K°, E, = 0.38 eV /at)
[109] autour d’une distance radiale moyenne de 5.6 nm proche de différents rayons de
la trace latente expérimentale (R§§p~5.2nm, en moyenne) rapportées précédemment

dans le cas d'un matériau SiO, amorphe irradié a des énergies incidentes autour de

0.2 % (~40 MeV pour des ions Au) [91, 109].

83



CHAPITRE IV : PRESENTATION DES RESULTATS, ANALYSE ET DISCUSSION

11.2.2. Calcul des rayons de traces latentes pour différents énergies incidents :

Pour d’autres ions lourds d’énergies différentes incidents sur le méme matériau SiO,,
nous avons tracé dans la figure (IV-11) la variation en fonction du pouvoir d’arrét
électronique du rayon de la trace latente (Ry). Ces valeurs numériques de R; ont été
extraites & partir des profils de températures atomiques des ions (Au“’) incidents avec
des énergies comprises entre 1 et 900 MeV sur une cible mince SiO,. Les données
expérimentales des rayons de traces latentes précédemment publiées [91, 109-111 et
102] sont également incluses dans cette méme figure.

a0 (SiO,/Si) target

——— Calcul: Modele iTS
Kluth2

v toulmonde 2011
A. Al'zhanova
meftah 1994 ®
Lan chan 2013

T
*Aopnm

R, (nm)
SN
I

1 s | s | s | 1 1 1 | ' 1 . | ' 1

2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
S(E) (keV/nm)

Figure IV-11 : Variation en fonction du pouvoir d’arrét électronique des rayons de traces latentes
pour différents ions lourds (X%*) incidents sur une cible SiO, : Comparaison entre calcul
i-TS et données expérimentales [91, 102, 109-111].

A travers cette comparaison, nous observons que nos valeurs numériques du rayon de
traces latentes déduites du modeéle i-TS sont en accord satisfaisant avec la majorité des
données expérimentales en question. Bien que ces données expérimentales aient été
extraites selon plusieurs techniques de caractérisation, notamment, la microscopie
électronique a transmission (MET) [112, 113], la microscopie a force de balayage (SFM)
[114, 115] et diffusion des rayons X aux petits angles (SAXS), les mesures expérimentales
des rayons des traces latentes ne sont pas possible avec une grande précision suffisante
avec les différentes techniques ci-citées [116, 11]. La trace de lion incident évolue non
seulement avec la pénétration de l'ion incident dans la matiére mais aussi radialement
autour de la trajectoire de lion incident. L’évolution linéaire de la trace latente (c.-a-d.,
en fonction de la profondeur de pénétration) correspond a I'énergie linéaire déposée

par l'ion Ilui-méme dans le matériau tout au long de son parcours. Les électrons
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secondaires transférés sont transportés et transferent également de I’énergie aux autres
électrons qui s’éloignent perpendiculairement du chemin de l'ion, donc on obtient une
évolution radiale le long du trajet de l'ion. Ce qui confirme la dimension radiale de la
trace latente (rayon de trace) et sa géométrie cylindrique [13]. Dans le cadre du model i-
TS, la détermination du rayon de la trace latente dépend principalement de la constante
de couplage électrons-phonon et de Iénergie nécessaire pour faire fondre (Ef) ou
évaporer (E,) le matériau étudié. Dans le présent travail, le matériau cible Si0, atteint la
phase de fusion a [I'énergie (0.28 eV /at) correspondante a la température d’ébullition
(T =3223°K). A cause de sa faible valeur de couplage électron-phonon (g = 3.2 X
1073 W/cm/ °K), on peut obtenir de grands rayons, ol les rayons de traces sont ceux
qui correspondent au pic de Bragg (c.-a-d., proche de la température d'évaporation). Le
désaccord au-dessus de cette valeur peut étre expliqué selon Katz par l'augmentation
des rayons delta, c.-a-d. que l'‘augmentation du pouvoir d’arrét ne signifie pas
nécessairement l'augmentation de la densité d’excitation prés du parcours des ions mais

provoque une augmentation de la gamme radiale de dép6t d’énergie.

IV.3.Comparaison des résultats expérimentaux et numériques :

IV.3.1. Le rendement de pulvérisation total :
Finalement, les rendements de pulvérisation expérimentaux et numériques obtenus
sont tracés en fonction du pouvoir d'arrét électronique de la cible dans la figure (I1V-12)

puis donnés numériquement dans le tableau (IV-3).

Incident ions Stopping Experimental Theoretical sputtering yields (at./ion)
(Au™) powers Sputtering yields
(keV/nm)

energy | Charg Sn(E) Se(E) Yexp 171]: ngn )71 l;gn 171’1”#;‘ Ysrim Yii-rs+srim)
(MeV) (+eq) SRIM | CasP (at./ion) (Sn>0) | (S,=0)

10 +4 1.3 5.1 53.6+119 40.4 39.2 27.0 5.4 45.7

20 +6 0.8 9.2 247.1+66.8 160.9 160.3 100.8 3.6 164.5

30 +7 0.6 12.3 397.2+86.9 410.9 409.1 300.3 2.8 413.7

40 +9 0.5 15.6 814.4 +139.1 793.9 791.9 595.9 2.4 796.3

Tableau (IV-3): Comparaison des rendements de pulvérisation calculé numériquement via le
modeéle i-TS avec nos données expérimentales pour le systéme projectile-cible
(Au?-Si0,) a différentes énergies incidentes et différents états de charges.
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Au" ions ----=> (SiO,/Si) target

5:»4
»-
Y

® Present data (Au” ions)

A Previous data ™’ (Au ions)
—i-TS model (film proprieties)
------- i-TS model (bulk proprieties)
------- SRIM-2013 code
=== ~=(i-TS model + SRIM code)

Sputtering yield Y(at./ion)

10
2 - 6 8 10 12 14 16 18 20

S.(E) (keV/nm)

Figure (IV-12) : Comparaison des rendements de pulvérisation calculés numériquement via le
modéle i-TS avec nos données expérimentales (Au%’-SiO,) et d’autres données
précédentes correspondantes [17].

Les autres données expérimentales précédentes [17] disponibles dans la littérature pour
le méme type d’ion incident Au, mais avec des énergies cinétiques plus élevées
(190,197 et 210 MeV) sont également incluses pour comparaison. On peut voir que
nos données de rendement de pulvérisation mesurées pour les deux énergies incidentes
supérieures utilisées (c.-a-d., a30et40 MeV) sont en bon accord (a ~3.0 %, en
moyenne) avec les résultats du modéle i-TS. Alors que pour les énergies faibles
(de 10 et 20 MeV), les valeurs numériques du rendement de pulvérisation générées via
le modele i-TS s'écartent (jusqu'a 29,8 %, en moyenne) en dessous de nos données
mesurées. Aussi, a une valeur plus élevée du pouvoir d'arrét électronique, c.-a-d., autour
de 17 keV/nm, on observe un accord satisfaisant (a moins de 16,9 %, en moyenne) entre
nos valeurs Y;_rg(E) et les données de Toulemonde et al. [102]. Cependant, dans ce
travail l'influence des propriétés thermo-physiques du matériau cible sur les rendements
de pulvérisation prédits via le modeéle i-TS a également été étudiée. Comme on peut le
voir dans le tableau (IV-3) et dans la figure (IV-12), les valeurs numériques du rendement
de pulvérisation générées par le modele i-TS décrivent bien les données expérimentales

lorsqu’on utilise des valeurs d'entrée appropriées des propriétés thermo-physiques
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d’une couche mince de SiO; au lieu de celles pour un matériau massif. Plus précisément,

les valeurs calculées de Y, ..(E) en prenant en considération les propriétés thermo-

physigues du matériau SiO, massif se situent entre 59,2 % et 24,4 % au-dessous de
I'ensemble des données expérimentales. Par conséquent, ['utilisation des propriétés
thermo-physiques appropriées des couches mince de SiO, peut fournir des rendements
de pulvérisation calculés avec un meilleur accord avec I'ensemble des données

expérimentales.

Considérons maintenant la contribution au rendement de pulvérisation calculé
numériquement via le modele i-TS en tenant compte de la perte d’énergie nucléaire due
aux collisions élastiques non-linéaires, et ceci avec [lintroduction de cette source
d’énergie dans I’équation de diffusion de chaleur du systéme atomique avec (S,(E) >
0) et sans (S,(E) = 0). Comme prévu, une tres petite amélioration (de ~0.3 %, en
moyenne) des valeurs calculées Y, ;o(E) due aux collisions élastiques non-linéaires est
observée pour les énergies incidentes les plus élevées utilisées (c.-a-d., pour E > 10
MeV), pour, tandis qu'une augmentation du rendement de pulvérisation de 2.9 % a été
obtenue a la plus basse énergie utilisée de 10 MeV.

De plus, une éventuelle contribution supplémentaire au rendement de pulvérisation due
aux cascades de collisions linéaires élastiques (nucléaires) a basse énergie a également
été prise en compte ici en utilisant le code de simulation SRIM-2013 basé sur la méthode
de Monte Carlo combinée a I'approximation des collisions binaires avec un potentiel
interatomique ZBL amélioré de Ziegler et al. [28]. La simulation par le code SRIM a été
effectuée en utilisant un nombre total de 10* Au® ions incidents sur I'échantillon cible
(SiO,/Si) pour différentes énergies cinétiques allant de 1 MeV jusqu’a 900 MeV et en
supposant des valeurs appropriées de trois parametres d’entrées [28, 117]: |'énergie de
liaison globale (U, = 0eV), l'énergie de déplacement {U;(Si) = 13eV,U,;(0) =
28 eV} et I'énergie de liaison de surface {U(Si) = 4.7 eV,Us(0) = 2eV}.

Comme prévu, Les valeurs du rendement de pulvérisation Ysgm(E) sont inférieures a
celles dérivées par modele i-TS aux basses énergies et diminuer avec l'augmentation du
pouvoir d'arrét électronique sur tous les énergies explorées (voir Tableau [V-3 et
FigurelV-12). De plus, la somme des deux valeurs de rendement de pulvérisation

obtenues via le modeéle i-TS et par SRIM donne un meilleur accord (a ~13,6%, en
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moyenne) avec les données mesurées pour les deux énergies inférieures utilisées (c.-a-
d., pour 10 et 20 MeV/).

D'autre part, nous avons également comparé nos mesures du rendement de
pulvérisation avec les résultats disponibles dans la littérature dans le cas d’'un matériau
cible SiO, avec différentes épaisseurs et irradié avec différents types de faisceaux d’ions
incidents (Si, S”*, CPP*, CI®, Ar*, Ni'®*, cu, | et Xe**). La figure (IV-13) représente le
rapport entre les résultats du rendement de pulvérisation expérimental et numérique
correspondant au modele (i-TS) en fonction du pouvoir d'arrét électronique de la cible.
On peut clairement observer sur cette figure différents écarts allant de 6.6 % a 120.5 %
entre les données expérimentales précédentes et les valeurs i-TS calculées pour chaque
ion incident. Les écarts sont plus importants dans le cas des valeurs faibles du pouvoir
d’arrét électronique et pour les échantillons de SiO, avec des épaisseurs supérieures a

150 nm.

X" ions ----> Cible: SiO,

Données de ce travail
e Au” (150 nm)
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Figure (IV-13): Variation en fonction du pouvoir d’arrét électronique du rapport entre les
rendements de pulvérisation expérimental et numérique via le modele (i-TS).
L'ensemble des données expérimentales mesurées dans ce travail et celles publiées
dans la littérature [15-20 de notre papier] [92, 104-106, 120, 121]sont présentées ici.
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Dans le domaine des basses énergies, linteraction ion-solide induisant la pulvérisation
est décrite par les deux processus de pertes d’énergie électronique (inélastique) et
nucléaire (élastique). Par conséquent, toutes les données expérimentales du rendement
de pulvérisation peuvent étre bien prédites par le modéle de pointes thermiques
inélastiques et élastiques (non-linéaires) complété par le code de simulation SRIM [28]
en considérant, respectivement, les propriétés thermo physiques appropriées de la cible

en couche mince et le processus des cascades de collisions élastiques linéaires.

Finalement, I'état de charge des ions incidents peut également influencer le rendement
de pulvérisation, car il évolue avec la perte d'énergie électronique déposée dans la cible
solide [15, 74, 118, 119, 123]. Cet effet a été déja considéré auparavant lors d’'une
investigation expérimentale par notre groupe de recherche au CRNA dans des cibles en
couches minces de bismuth irradiées par des ions lourds Cu® d’énergie cinétique de 26
MeV avec deux états de charges sélectionnés q de +1 et +7. Les résultats montrent une
augmentation avec un facteur de 2.9 pour I'état de charge (+7) par rapport a celle de
(+1). Dans le cas du présent travail relatif a la cible SiO,, nous pouvons clairement
observer sur la Figure (IV-13) et a titre d’exemple, un écart de l'ordre de 12.5 % entre les
rendements de pulvérisation mesurés expérimentalement pour des ions N d’énergie
de 69 MeV mais avec deux états de charges différents ('une g = +19 et l'autre a I'état
d’équilibre moyen g = +11.99). Autrement, nous avons calculé numériquement via le
modéle i-TS le rendement de pulvérisation dans le cas des ions lourds Au® d’énergie de
40 MeV incidents sur la cible SiO, utilisée dans ce travail (c.-a-d., d’épaisseur de 150 nm)
et avec deux états de charges (q = +9) et I'autre en équilibre de charges (g = + 19.7 [79]).
Le rendement de pulvérisation calculé numériquement pour le premier état de charge
sélectionné est inférieur par un facteur de 2.19 par rapport a celui obtenu dans le cas de
I’état de charge en équilibre moyen. Finalement, I'étude de linfluence de la nature du
projectile, notamment son état de charge, sur les rendements de pulvérisation ou sur
d’autres effets d’irradiation ionique induits nécessite encore une attention particuliére
dans le cadre de la continuité de nos activités de recherche sur les effets d’irradiation

des ions lourds dans la matiere.
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CHAPITRE Il :

METHODES EXPERIMENTALES ET DISPOSITIFS D’ANALYSES

Dans le présent chapitre, nous sommes intéressés a étudier expérimentalement
les effets de surface (pulvérisation) induits sur des cibles minces de dioxyde de
silicium (SiO,/Si) déposées sur un substrat de silicium, et ceci via l'utilisation d’un
faisceau d’ions lourds Au® en faisant varier son énergie cinétique incidente E, de
10 a 40 MeV et son état de charge q de +4 a +9. Ainsi, la méthode expérimentale
utilisée avec les différents dispositifs expérimentaux associés seront décrits dans ce
chapitre. Ce travail expérimental a été effectué en trois phases distinctes: (i)
Elaboration et dépdt des échantillons cibles (SiO,/Si) via la technique d’évaporation
thermique (avec canon a électrons) ainsi que (ii) leur irradiation avec des faisceaux
d’ions lourds délivrés par l'accélérateur TANDEM 6 MV d’iThemba LABS, (ii) Analyse
des échantillons cibles irradiées par la technique nucléaire de rétrodiffusion de
Rutherford (RBS) au niveau de l'accélérateur Van de Graaff 3.75 MV du CRNA.
D’autres techniques de caractérisation de surface sont également utilisées dans ce
travail, il s’agit de la Diffraction des Rayons X (DRX) et la Microscopie électronique a
balayage (MEB), et ceci pour vérifier les états de surface et la microstructure des

échantillons cibles avant et apreés irradiation ionique.

lll.1. Préparation des échantillons cibles :

Les échantillons cibles étudiés ont été élaborés a température ambiante sous
formes de couches minces (SiO,/Si) déposées sur des substrats de silicium, via la
technique d’évaporation thermique par canon-a-électrons (e-beam) d’iThemba
LABS en Afrique du Sud (voir Figure IlI-1). Il s’agit de placer un creuset en Tantale
contenant une quantité suffisante de poudre du dioxyde de silicium de haute
pureté (99.999 %). Ce creuset placé dans un batit sous un vide poussé de l'ordre
de ~3 x 1077 mbar, est bombardé par un faisceau d’électrons d’énergie cinétique
de l'ordre du keV. Les électrons sont émis par un filament de Tungsténe chauffé a
haute température (2500 — 2800 C°) Ces électrons sont accélérés par un champ
électrique et contrblés grace aux bobines magnétiques qui permettent de déplacer

le point d'impact du faisceau d’électrons en balayant toute la surface du creuset.
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L’énergie cinétique des électrons est convertie en énergie thermique et qui chauffe

puis évapore le matériau bombardé. Cet équipement repose en pratique sur une

nacelle de cuivre refroidie par une circulation d’eau afin d’éviter la conduction de la

chaleur entre

le porte-creuset et le matériau fondu.

Figure IlI-1: Image de |'évaporateur thermique a canon-a-électrons d’iThemba LABS (Afrique

du Sud) utilisé pour le dép6t de nos échantillons cibles.
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Figure IlI-2: Schéma descriptif du principe d’évaporation thermique via un canon a électrons.
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La matiere évaporée se dépose ainsi sur les substrats de silicium d’orientation
cristallographique (100). Un quartz piézoélectrique pré-calibré qui sert a mesurer
I’épaisseur des couches minces déposées, est également placé a co6té des substrats
de silicium (voir Figure IllI-2). La valeur moyenne de |'épaisseur des couches minces
déposées est préalablement estimée de l'ordre de ~150nm avec une Vvitesse
moyenne de dépdt maintenue entre 0.6et0.9A/s. Par la suite, ces valeurs
d’épaisseurs sont vérifiées quantitativement via |'analyse par la technique nucléaire
RBS (voir plus loin les prochains paragraphes).

Finalement, nous devons noter que I'évaporation de nos échantillons (SiO,/Si) a
été précédée par une opération de nettoyage des substrats de silicium. Les
produits  chimiques solvants utilisés sont: le  méthanol, I'acétone, e
trichloréthyléne, I'acide fluorhydrique (HF). Cette opération de nettoyage est suivie
d’un rincage a l'eau déminéralisée des substrats de silicium afin d’éliminer tous les

contaminants et les oxydes natifs existants sur leurs surfaces.

11l.2. Caractérisation en surface des échantillons cibles déposés :

Les échantillons (SiO,/Si) déposés ont été caractérisés via le microscope
électronique a balayage (MEB) et le diffractométre des rayons X (DRX). Ces deux
techniques de caractérisation permettent de vérifier I'état de surface et Ila
microstructure de nos échantillons avant et apres irradiation ionique. En effet,
I'’état de surface des échantillons peut influer sur la mesure des épaisseurs, donc
sur le rendement de pulvérisation mesuré [20, 21, 22 et 90] (voir plus loin

prochains paragraphes).

111.2.1. Analyse de I’état de surface par le MEB:

La microscopie électronique a balayage (MEB ou SEM Scanning Electron
Microscopy en anglais) est une technique non destructive qui permet de produire
des images en haute résolution de la surface d’un échantillon cible. C'est un outil
performant souvent utilisé pour la caractérisation des couches minces en
fournissant des informations sur la morphologie et les dimensions latérales des
structures qui existent au niveau de leurs surfaces. Le MEB permet de balayer la
surface de [I"échantillon par un faisceau d’électrons en se basant sur le principe

d’interaction électrons-matiére, ce qui permet d’ailleurs expliquer le fort pouvoir
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de résolution de cette technique comparée aux autres méthodes d’observation. Un
faisceau d’électrons fin incident est focalisé sur I’échantillon cible en balayant Ia
surface a observer qui, en réponse, réémet des électrons secondaires de basses
énergies. Ces électrons seront par la suite accélérés vers un détecteur d’électrons
qui récolte un signal électrique amplifié correspondant a un point d’impact sur la
surface de ['échantillon. L'ensemble des signaux récoltés avec les parameétres de
balayage reconstruit une image topographique de la surface de [’échantillon a
observer. Cette technique d’analyse possede un plus fort grossissement (jusqu’a
10° fois pour les MEB modernes de haute résolution) avec une plus forte
profondeur de champ que le microscope optique (une résolution latérale de |'ordre
de 1nm). En outre, le processus de génération des électrons secondaires peut
créer un état excité dans les couches intérieures de I'atome cible suivi d’une
relaxation par les électrons des couches extérieures. Cette relaxation est
accompagnée par |'émission des rayons X avec des énergies caractéristiques qui
peuvent étre reliées a la composition chimique de la cible. Lanalyse de Ila
composition chimique de ['échantillon cible (EDX) est possible donc a travers la
détection de ces rayons X émis (des rayons X caractérisé). Cette technique EDX
permet d’effectuer diverses analyses qualitatives et semi-quantitatives en fonction

de I'énergie, ol tous les éléments a partir du bore peuvent étre détectés.

(a) (b)

<V  Spot Magn Det WO Exp
(20 0KV 30 800x BSE 100 1

Figure IlI-3 : (a) Image MEB prise avec une résolution latérale de 20 um et (b) un spectre
EDX correspondant.

L'état de surface des cibles (Si0O,/Si) non-irradiés a été observée par le
microscope MEB du CRNA de marque PHILIPS (XL30) délivrant un faisceau

d’électrons de 10 keV. La figure ci-dessus présente une image photographique
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MEB plus un spectre EDX prises pour un échantillon cible non-irradié. Nous
observons sur cette figure qu’aucune particularité n’a été observée sur les surfaces
de nos échantillons, a part quelques rares petites structures granulaires de tailles
de l'ordre de 200 a 500 nm. Le spectre EDX révele la présence uniquement de deux
éléments du Silicium et de I'Oxygéne contenus dans la matrice SiO, avec l'absence
de toute impureté. Finalement, I'état de surface observé est donc conforme a celui
envisagé pour des couches minces de SiO, élaborées par des techniques de dépots

conventionnelles [91].

111.3.2. Analyse de la microstructure par DRX :

La méthode d’analyse par diffraction des rayons X est non-destructive, et
permet la détermination de la structure cristalline d’un échantillon cible, en le
bombardant par un faisceau de rayons X monochromatique produit par une
anticathode (de cuivre ou de cobalt). La technique est basée sur le phénomene de
diffusion élastique des rayons X sur la matiére structurée, ce qui permet d’accéder
a sa microstructure. C.-a-d., I'identification des différentes phases
cristallographiques grace aux périodicités de I'arrangement atomique des cristaux

constituants chaque phase.

Faisceau X incident Ago = 0.154056nm faisceau X difracté (détecteur mobile)

i

Figure I11-4 : Schéma descriptif de la diffraction des rayons X dans la matiére structurée.

Ces périodicités sont dues a un empilement des plans identiques dans un cristal. Elles sont
décrites par des longueurs correspondantes aux distances inter-réticulaires entre ces plans
d’empilement dj,j;, données par la loi de Bragg [34] :

2dpy;-SinfB = n4, (11.1)
ou les indices de Miller h, k et | désignent la direction considérée dans le cristal, 0

est l'angle d’incidence des rayons X par rapport a la surface de [’échantillon, n
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I'ordre de diffraction et A représente la longueur d’onde des rayons X (voir figure
llI-). La diffraction des rayons X est généralement en incidence rasante avec un
angle 8 de l'ordre de 5°a 10° par rapport a la surface de I"échantillon cible, ce qui
permet de sonder uniquement les couches superficielles d’intérét.

Nous avons ainsi effectué une analyse DRX pour un échantillon cible non irradié en
utilisant le Diffractometre des rayons X du Centre de Recherche Nucléaire de Birine
(CRNB). Le faisceau de photons X utilisé possede des raies des transitions radiatives
les plus énergétiques du Cuivre (K,; et K,;) correspondantes aux longueurs
d’ondes suivantes : /1Ka1=1.54056A et Ag,, = 1.54439A. Sur la Figure (Ill-5) est
présenté le diagramme DRX obtenu avec assignation des indices de Miller (h k)
aux pics présents en utilisant la loi de Bragg (éqg. lll.L1) et la base de données

ICSD:24259.

Cible: SiO2 non irradiée

SI02 (17-1)

Intensité (u. a.)

: S|(113)
3

10 20 30 40 50 60 70
26 (°)

Figure llI-5 : Diagramme de diffraction des rayons X (DRX) exprimant la microstructure d’un
échantillon (SiO,/Si) non irradié.

Nous observons sur le diagramme DRX présenté sur cette figure que I'échantillon
Si0,/Si déposé posséde une microstructure avec deux pics aléatoires (1 7 -1) et (1 1
3) situés a un angle 20 de 53.96° et 56.41°, respectivement. Le premier pic est
intense et corresponds au composé SiO,, tandis que le deuxieme petit pic est

caractéristique de la nature cristalline du silicium [122].
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111.3. Irradiation des échantillons cibles aux ions lourds :
111.3.1. L’accélérateur TANDEM 6MV d’iThemba LABS

Les échantillons cibles (SiO,/Si) déposés ont été placés, par la suite, a l'intérieur
d’'une chambre a réaction sous vide (avec une pression moyenne de l'ordre de ~3.8
x10® mbar) connectée a une ligne de faisceau de I'accélérateur TANDEM 6 MV

d’iThemba LABS Gauteng a Johannesburg en Afrique du Sud (voir Figure I11-6).

|
|
:Lf / | | —]
== ‘ Control Room =
\ Data Acquisition
Electronics
Mico Probe Nuclear Structure
0 Degree ERE phVSics'

Figure IlI-6: Images (a) de l'accélérateur TANDEM EN 6 MV (b) de la chambre a réaction sur
la ligne de faisceau, (c) le porte-échantillons utilisé et (d) un schéma de
I'accélérateur d’'iThemba LABS Gauteng a Johannesburg (Afrique du Sud).

Ce dernier accélérateur linéaire est de type TANDEM, il permet d’obtenir des
hautes tensions (6 MV), donc il délivre des faisceaux d’ions lourds d’énergies
élevées de l'ordre du MeV. Ainsi, un ion d’état de charge g soumis a une différence
de potentiel (V=6 MV), va acquérir une énergie E = (gq+1V. A titre
d’exemple, un faisceau d’ions Au>" accéléré aura une énergie E = (5+1) X 6 =
30 MeV. Les ions lourds délivrés sont produits par une source d’'ions a
pulvérisation cathodique de type SNICS (Source of Negative lons by Cesium
Sputtering). Cette source produit des ions négatifs par pulvérisation d’une surface

solide contenant |'élément a ioniser, via un faisceau d’ions primaire de Césium
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(Cs*). Cette méthode de pulvérisation permet [lionisation d’une large gamme
d’éléments du tableau périodique, en produisant ainsi divers faisceaux d’ions avec
différents états de charge et avec des énergies cinétiques allant de quelques MeV
jusqu’a quelques dizaines de MeV. Par la suite, Les ions négatifs produits par la
source sont accélérés sous une tension de 20a 50 KV jusqu’au milieu du tube,
puis triés et sélectionnés en masse par un aimant magnétique d’analyse de haute
résolution. lls seront ensuite injectés dans |‘accélérateur aprés avoir subis une
deuxiéme accélération avec une tension variable de 0 a 100 kV. L’ajustement de
cette tension permet, aprés la traversée du tube accélérateur basse énergie, de
focaliser les ions au centre de l'accélérateur dans un tube éplucheur d'électrons
(stripper), en passant a travers une cible mince sous forme d'un gaz d’Azote de
faible pression. Les ions positifs ainsi formés par linteraction des ions négatifs avec
le gaz, sont finalement accélérés a une différence de potentiel V(ddp) pour
obtenir des ions énergétiques de |'ordre de quelques dizaines de MeV. La
différence donc entre un accélérateur classiqgue, comme celui de Van de Graaff
(3.75MV) du CRNA qui sera décrit également dans ce travail, et I'accélérateur
TANDEM réside dans la double accélération des ions produits qui gagnent en
énergie. La stabilité en énergie du faisceau produit et I'étalonnage en énergie de
cet accélérateur est souvent effectuée en utilisant les deux réactions nucléaires
2Al(H, n)¥’si et c(**0, *He)**Mg. Dans la premiére réaction, il s’agit de déterminer
I’énergie du faisceau de protons a partir du seuil d’émission des neutrons a
5.802 MeV, tandis que dans la deuxiéme réaction, I'énergie du faisceau 80 est
mesurée via les énergies des particules alpha émises qui correspondent aux états

. 7 ’ . ’ *
excités du noyau composé excité **Mg .

111.3.2. Conditions et paramétres d’irradiation des échantillons cibles :

Durant ces expériences d’irradiation, nous avons utilisé un faisceau d'ions
Yau® de différents états de charges (q = +4,+6,+7et +9) et d'énergies
cinétiques (E = 10, 20, 30 et 40 MeV, voir tableau Ill-1). Les irradiations
ioniqgues ont été uniformément effectuées a température ambiante avec une tache
circulaire du faisceau incident d’'un diametre de 6mm et avec une incidence

normale par rapport a la surface des échantillons irradiés. Afin d’éviter le chauffage
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excessif ou la fusion des échantillons cibles, I'intensité du courant faisceau pendant

I'irradiation a été maintenue a une faible moyenne des valeurs allant de
33 a 39nA4. Notant qu’uniquement la premiére irradiation a 10MeV a été
effectuée avec une valeur de 139.5 nA de l'intensité du courant-faisceau.
N° Faisceau Energie Temps Intensité du Fluence
d’échantillon d’ions cinétique | d’irradiation courant ionique
(5i0,/i) (X) (MeV) (min) faisceau (nA) o (10" cm?)
(2) Au* 10 10 139.5 0.462
(2) Au® 20 60 38.9 0.515
(3) Au’* 30 75 33.3 0.473
(4) Au* 40 80 38.6 0.522
(5) (non-irradié) - - - - -
Tableau IlI-1: Parameétres et conditions d’irradiation ionique des échantillons
(Si0,/Si).
- “Cu’" ions (E = 50 MeV) ----- > (S10,/S1) target
[ ® Données expériementales (Arnoldbik et al.)
60F | Fit: NAX = 53.8xexp(-4/0.26)+6.06)
4
~ 50 -'
g L
= ©
= 40 |
-—-o - A.
T |
o e
20 d'...
L .
10 | .~".~ ®
i ""'"-‘.Q..............Q......'..’“..
L l L l L l ) l L l L
0.0 0.5 1.0 1:5 2.0 2:5 3.0

) (1014 ions/cmz)

Figure IlI-6 : Variation en fonction de la fluence ionique de la quantité de matiére d’oxygéne
mesurée de la couche mince de dioxyde de silicium (SiO,/Si) irradiée par un
faisceau d’ions lourds de ®cu® d’énergie de 50 MeV [92].

On doit noter que la fluence ionique ¢ est donnée en fonction du temps (t) par la

relation suivante :

t
qesSy’

d(Au?t /cm?) = I, X (11.2)
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ou I, est lintensité du courant faisceau donnée dans le tableau (lll-1), e est la charge
élémentaire de I'électron (e = 1.602 x 10" Cb) et S, est la surface de I’échantillon irradiée
S, = m(dy/2)? = 0.283 cm?.

Ainsi, la fluence ionique a été fixée a une valeur moyenne approximative autour de
4.9 x 10 cm™2 et qui correspond au régime de saturation de pulvérisation dans lequel les
rendements mesurés ne dépendent pas de la fluence ionique d’irradiation. Ceci a été déja
vérifié expérimentalement par d’autres auteurs (Arnoldbik et al. [92]) en utilisant des cibles
minces (SiO,/Si) irradiées par un des ions lourds de ®*Cu®" d’énergie de 50 MeV (voir Figure
[1I-7). Nous observons sur cette figure une saturation de la pulvérisation des atomes
d’oxygene contenus dans le dioxyde de silicium au-dela d’une valeur de fluence ionique
minimale de 10 cm™. Ces constatations sont similaires a ceux obtenues précédemment sur
d’autres échantillons cibles, notamment, dans le cas des couches minces de bismuth
irradiées aux énergies du keV et du MeV, en utilisant des faisceaux d’ions (Ar”, Kr¥* et Cu”,

[20, 21, 22, 54 et 90]).

l1l.4. Caractérisation en épaisseur via la technique de rétrodiffusion de Rutherford (RBS) :
Dans ce paragraphe, nous allons décrire la technique nucléaire de spectrométrie de
rétrodiffusion de Rutherford ainsi que les dispositifs expérimentaux d’analyse et
d’équipement associés. En commencant en premier lieu par le principe de fonctionnement
et la limite de détection de cette technique nucléaire et nous terminons notre paragraphe
par une description succincte de I’Accélérateur Van de Graaff 3.75 MV du CRNA et le chaine

de spectrométrie (modules électroniques + détecteur, etc ...).

111.4.1. Principe physique de la méthode rétrodiffusion de Rutherford (RBS) :

La spectrométrie de rétrodiffusion de Rutherford, appelée souvent par son acronyme
RBS, est une technique non destructive et directe, c.-a-d., qu’elle ne nécessite pas des
échantillons de référence qu’utilisent les autres techniques nucléaires d’analyse par faisceau
d’ions comme la PIXE (pour Particle Induced X rays Emission en anglais). C’'est un outil
important pour I'analyse des matériaux et qui donne des informations sur les épaisseurs et
la répartition en profondeur des éléments d'impuretés présents dans la région de surface
mince de I’échantillon cible. La RBS est basée sur le phénoméne de la diffusion de
Rutherford et sur la détection des particules chargées (habituellement des particules alpha

avec des énergies de 1 a 3 MeV) et qui sont rétrodiffusées élastiquement par les noyaux de
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I'échantillon analysé. La mesure de leurs énergies cinétiques est effectuée en plagant des
détecteurs a barriere de surface en angles arriere proche de 180°. Cette technique est
largement utilisée pour [I'analyse qualitative des couches superficielle des solides
(identification direct des éléments). Elle permet aussi une analyse quantitative via la
détermination de I'épaisseur et les concentrations des éléments présents dans I'échantillon
cible, et ceci avec une bonne résolution en profondeur.

La technique de RBS est basée sur les concepts suivants :

a) L'énergie du projectile transférée au noyau cible: décrite par le facteur

. . E . ) . . . . .
cinématique K = E—l c.-a-d., le rapport entre |'énergie de la particule diffusée et
0

I’énergie de la particule incidente (voir paragraphe facteur cinématique).

b) La probabilité des collisions a deux corps: ou concept de la section efficace
différentielle de rétrodiffusion de Rutherford.

c) La perte d'énergie moyenne du projectile qui passe dans un milieu solide : ou

concept des pouvoirs d’arrét.

111.4.2. Cinématique de collisions :

Nous considérons une particule incidente de masse M3, de vitesse v, (d’énergie cinétique
E, = % M;v¢ arrivant sur une cible au repos de masse M et qui sera rétrodiffusée avec un
angle 6. L'énergie de la particule rétrodiffusée devient E;. Le rapport entre I'énergie du
projectile avant et aprés la collision est décrit en fonction de I'angle de rétrodiffusion 8, la

masse du projectile M; et la masse de I'atome cible M, ([23]) comme suit :

1
K. — E1_| My cos 0+(MZ-MZ(sin0)?) /2
cn g My+M,

(11.3)

Durant une expérience dédiée a la technique RBS, I'angle de détection O et la masse de
projectile M; sont connus, donc le facteur cinématique dépend de la masse des atomes
cibles M,, ce qui permet d’identifier I'élément présent dans I’échantillon cible (analyse
qualitative). Il est a observer que pour M; < M,, le facteur cinématique K.;;, a toujours une
valeur minimale a 8 = 180° quelle que soit la particule incidente ou cible. Nous pouvons
constater donc que la meilleure résolution est obtenue pour des angles de diffusion proche
de 8 = 180°, soit :

K(6 = 180°)=1, (111.4a)
My—My

tandis que pour 8 = 90°, K(6 =90°) = 1\1\;1 e
2 1

(I11.4b)
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Pour ce dernier cas de 8 = 90° et M; = M,, le facteur cinématique est nul. Le facteur
cinématique permet donc l'identification des impuretés des masses inconnues a |'aide des

spectres donnant le nombre des particules détectées en fonction de I'énergie.

111.4.3. Sensibilité de la technique RBS :
111.4.3.1. Résolution en énergie :

Dans la méthode RBS, l'identification des particules situées sur la méme profondeur et
possédant des masses atomiques similaires est influencée par la résolution en énergie du
systeme de détection (détecteur + appareillage électronique). Donc, pour identifier les deux
particules détectées, il faut que leur énergie soit supérieure ou égale a la résolution du
détecteur. Notons que dans la méthode RBS, on utilise généralement les détecteurs a
barriere de surface (basés sur la création des paires électron-trous) pour déterminer
I’énergie de I'ion rétrodiffusé. La création des paires électron-trous est due au passage des
ions rétrodiffusés dans le détecteur et leur nombre est proportionnel a I'énergie des ions

détectés [23].

111.4.3.2. Résolution en masse :

Comme précédemment évoqué, la section efficace de Rutherford est proportionnelle au
carré du numéro atomique de la cible Z, (voir eq. 1.2). Nous pouvons donc constater que la
méthode RBS est plus efficace a détecter les éléments lourds que les éléments légers
constituant la cible. Ceci est liée a I'importance de la quantité d’énergie transférée aux
atomes cibles légers par I'ion incident. Lorsque la masse atomique de la cible augmente le
transfert de I'énergie devient donc minimal, de telle sorte que I'énergie des particules
rétrodiffusées soit proche de I'énergie initiale de I'ion incident. La résolution en masse est

liée a la résolution en énergie, alors I'équation du facteur cinématique (111.3) devient :

AE = Eq (+0) AM,, (111.5)

dM,
ou AM et AE son,t respectivement, la résolution en masse et en énergie du détecteur. La
meilleure résolution est obtenue donc pour les masses légeres et pour des angles de

détections @ plus proches de 180° [23].

111.4.3.3. Résolution en profondeur :
Lors du passage d’un ion énergétique (~ MeV) a travers la matiére, il perd son énergie

essentiellement via des chocs avec les électrons des atomes cibles. L’énergie cinétique des
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particules incidentes n’est plus donc la méme aprés avoir atteint une profondeur Ax. La
perte d’énergie du faisceau incident est distribuée autour d’une valeur moyenne AE, dont
I'importance augment avec |'épaisseur Ax. Cette distribution dite straggling en énergie est
due aux fluctuations dans le nombre et la nature des collisions rencontrées par les ions
incidents lors de leur passage a travers la cible. La variance de la dispersion en énergie ne
dépend que de la nature du milieu ralentisseur et de son épaisseur [33], soit :

SEZ-8E?
= ;T = 4m(Ze)?pNyeZ,Ax (111.6)
avec N, est la densité atomique de la cible et Ax son épaisseur. 6E;, 6E, sont,
respectivement, les longueurs a mi-hauteur (FWHM) des distributions en énergie du faisceau

d’ions avant et apres la traversée de la cible (voir Figure 111-8).

Coups

Energie

Figure llI-7 : Dispersion en énergie “Effet du straggling en énergie’’ lors du passage d’'un
faisceau d’ions énergétique a travers une cible solide mince.

Lors d’une analyse RBS, le spectre en énergie peut étre converti en spectre en profondeur a

partir de la résolution en énergie du systéme de détection et de la dispersion en énergie :

§Epq = J (6EZirag + 6EGet) (1.7)
avec 8Ey4 représente le front de descente du pic de I'élément considéré dans le spectre RBS,

8Etrqg st le starggling en énergie, §E 4., est la résolution de détecteur.

111.4.3.4. Limitation de la technique RBS :

L'une des limitations principales de la technique RBS est sa faible sensibilité pour les

éléments légers poussant dans un substrat plus lourd (limite de détection 1-10 % pour Z <20,
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0.01-1% pour 20 < Z < 70 et 0.01-0.001% Z > 70). Ceci est due a la valeur faible de la section
efficace pour les éléments légers, car elle est proportionnelle au carré du numéro atomique
Z,), et le fait que I'énergie d’une particule soit faible quand elle est rétrodiffusée a partir d'un
atome léger. En effet, le signal arrivant des éléments légers sera masqué par celui des
éléments lourds dans le spectre RBS. On peut régler ce probléeme en appelant une autre
technique spectrométrique d’analyse par réactions nucléaires (NRA) sur I'élément léger
considéré ou opter pour la méme la technique RBS mais en mode canalisé (RBS-Channeling,

[23]).

111.4.4. Dispositif expérimental associé a la technique RBS :

La RBS est une technique nucléaire d’analyse par faisceau d’ions associée impérativement
a un accélérateur de particules, en plus d’une chaine de spectrométrie contenant,
notamment, un détecteur semi-conducteur généralement a barriere de surface et des
modules électroniques associés. Dans ce paragraphe, nous allons décrire brievement
I'accélérateur Van de Graaff du CRNA ainsi que le dispositif expérimental associé a la

technique RBS.

111.4.4.1. Uaccélérateur Van de Graaff (V.d.G.) :

L’accélérateur Van de Graaff, de tension nominale de 3.75 MV, est une installation
nucléaire en exploitation au CRNA qui délivre des faisceaux des particules chargées (protons,
deutons ou particules alpha) d’énergies comprises entre 900 keV et 3.75 MeV avec une
précision de 0.1 % et d’intensité de courant variable de quelque n4 jusqu’a quelques puA. Cet
accélérateur est équipé d’un générateur de courant continu de tension de quelques dizaines
de kilovolts (jusqu’a ~50 kV) et qui Il génere des charges électriques. Ces charges sont
capturées par une courroie isolante en caoutchouc et transportées jusqu’a l'une des
électrodes de I'accélérateur. Le V.d.G. est également équipé d’une source d’ions ou un gaz
(Hy, ou Dy, ou He) est introduit pour étre ionisé par un champ électrique de haute fréquence
(136 MHz) fourni par un oscillateur HF. Une premiere accélération des ions est assurée par
un champ magnétique fixe, puis une deuxiéme accélération via un champ électrique de 30
kV, en fournissant finalement un faisceau d’ions continu a la sortie du tube accélérateur.
Pour éviter la divergence des particules du faisceau entre la sortie du tube accélérateur et
les différentes cibles, des lentilles électromagnétiques quadripolaires et de diaphragmes

sont disposés le long du trajet du faisceau a des endroits bien déterminés. Une premiere
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lentille est placée sur la partie verticale du trajet et focalise le faisceau au foyer objet de

I’'aimant d’analyse de 90° (voir Figure IlI-8). Cet aimant, non seulement dévie le faisceau du

plan vertical ver le plan horizontal mais assure la sélection des particules du faisceau en

énergie et en masse. Toute la canalisation entre la source d’ions et la cible est maintenue

sous un vide de I'ordre de 10° mbar assuré par des pompes a diffusion installées en

différents points de la canalisation. Apres I'aimant d’analyse, le faisceau est focalisé par une

lentille électromagnétique quadripolaire, puis via un autre aimant de déviation (Switch) qui

dirige le faisceau vers I'une des trois extensions de faisceau existantes (centrale : 0°, droite :

+ 15° et gauche : -15°, voir Figure 1-10).

Fig. l1l-8: Schéma descriptif de I'accélérateur Van de Graaff 3.75 MV du CRNA.
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11.4.4.1.1. Etalonnage en énergie de 'accélérateur V.d.G. :

L’énergie du faisceau d’ions sortant de I'aimant d’analyse est donnée par la relation suivante

en fonction du champ magnétique B :

E

_ qTZBZ

2m

(111.8)
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ou r, g et m sont, respectivement, le rayon de courbure, la charge et la masse de l'ion
incident. La mesure précise du champ magnétique a 'intérieur de I'aimant d’analyse permet
de déduire I'énergie du faisceau des particules et elle se fait a I'aide d’un gaussmetre
numérique, la fréquence f affichée sur cet appareil est proportionnelle au champ
magnétique B :
f=kxB (111.9)

ou k est une constante liée a la géométrie de I'aimant d’analyse. En substituant I’'équation
(111.8) dans I'équation (111.9), on obtient I'expression de I'énergie du faisceau en fonction du

carré de la fréquence :

LY 2
E=——f°=Af". [11.10a
2]~ = Af (I11-10a)
Il suffit donc de connaitre avec précision la fréquence f a la résonance, pour connaitre la
valeur de I’énergie du faisceau sortant. Cette derniére relation peut étre réécrite sous la

nouvelle forme suivante :
E=Af2+Bf +C, (111-10b)

en introduisant des termes correctifs liés a l'incertitude sur le rayon de courbure et le champ
magnétique. Il est évident que cette relation est liée a une géométrie donnée (le faisceau
incident, I'analyseur magnétique et la fente de focalisation). Les coefficients A, B et C sont
alors déterminés a chaque fois qu’'on modifie I'un des paramétres constituant cette
géométrie.

On est donc appelé a effectuer un étalonnage en énergie de I'accélérateur Van de Graaff par
la détermination des paramétres A, B et C de la relation (ll.8b) reliant la fréquence a
I’énergie en utilisant des réactions nucléaires résonantes bien connues comme par exemple
la réaction suivante : “F(p,ay)**0, *Mg(p,7)*°Al, “N(p,p)"*N et *°Ne(p,p)*Ne. Le

dernier étalonnage de I'accélérateur a été effectué avec la réaction de capture des protons

par le Fluor F en étudiant différentes résonances dans l'intervalle d'énergie 1 et 2 MeV

(872.11, 1140.0, 1283.0, 1347.0, 1694.0 et 1949.0 keV).

111.4.4.2. La chambre a diffusion
A la sortie de I'accélérateur, le faisceau d’ion pénetre dans une chambre a diffusion sous
forme d’une enceinte cylindrique en acier inoxydable de 60 cm de diametre, située a

I’extrémité de I'extension centrale (voir Fig. 111.10).
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Fig. l1l-10 : Une vue intérieure de la chambre a réaction de I'accélérateur du CRNA.

Cette chambre est maintenue sous vide de I'ordre de 2 & 4 X 10™®mbar assuré par un
pompage primaire (jusqu’a 102 mbar) puis secondaire au-dela de cette valeur de pression.
La chambre en question contient deux plateaux mobiles pour supporter deux détecteurs de
type barriere de surface. Le porte échantillon vertical pouvant supporter 4 a 8 échantillons

cibles est positionné au milieu de la chambre.

111.4.4.3. La chaine de détection :
La chaine de détection est composée de plusieurs éléments et modules électroniques
assurant des conditions optimales de I'expérience, a savoir, un détecteur a barriére de

surface, un préamplificateur de charge, un amplificateur et une carte MCB (voir figure 111.11).

Cible

) - Préamplificateur
Faisceau incide P

’ Amplificateur

Détecteur -

Carte MICB reliée a un

Micro-ordinateur

~.
P

Figure I11.11 : Schémas descriptif de la chaine de détection.
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Le premier élément de la chaine est un détecteur solide a barriere de surface en silicium. Les
ions rétrodiffusés sur la cible sont ainsi collectés par le détecteur en perdant une partie de
leurs énergies via des collisions inélastiques avec les électrons cibles. Et chaque ion
pénétrant dans le détecteur va produire des paires électron-trou. Ces paires sont détectées
en appliquant un voltage a travers le détecteur, ce qui permet une mesure effective de
I’énergie de l'ion incident. Le signal électrique venant du détecteur passe par un
préamplificateur de charge qui le met en forme en délivrant ainsi une impulsion de tension
proportionnelle a la charge Q(E) récoltée. Ce signal délivré avec une amplitude relativement
faible (une dizaine de mV par MeV) est ensuite amplifié (via un amplificateur) a quelques
Volt avant d’etre analysé en le multipliant par une constante dite le Gain, le signal donné est
de forme Gaussienne avec une amplitude linéaire. Finalement, le signal physique amplifié
est converti vers un signal analogique (un spectre en canaux) via une carte électronique
hardware intégrée au PC. L'ensemble des nombres de coups en fonction des canaux
constitue un spectre RBS. Il est a noter que dans la présente expérience, nous avons utilisé
un détecteur PIPS (Passivated Implanted Planar Silicon) de marque CANBERRA (Model PD25-
11-300AM). Ce détecteur est caractérisé par une énergie de résolution de 15 Kel/ et une
tension de polarisation +60 Volts. Sa surface active est de I'ordre de 25 mm? et une
épaisseur de I'ordre de 300 um. Ce type de détecteur est plus adapté pour la détection des

particules légéres (H, He").

111.4.4. Etalonnage de la chaine de détection pour I’analyse RBS :

Le spectre expérimental obtenu a partir du détecteur associé a la chaine de détection est
sous forme de canaux. L’étalonnage en énergie de cette chaine est relié au numéro de canal
C par une fonction linéaire de type :

E(KeV)=aXxC+b (11.11)

olu a(KeV/Canal) et b(KeV) sont des coefficients d’ajustement déterminés a partir de la
droite d’étalonnage. L’abscisse indique le numéro de canal de la surface du pic de I'élément
considéré et l'ordonnée indique la masse atomique ou l'énergie de rétrodiffusion
E = K., X E,. Les deux parameétres a et b jouent un réle trés important dans la simulation
par le code SIMNRA [93] qui consiste a introduire les conditions initiales de I'expérience pour
obtenir un spectre théorique similaire a celui obtenu par I'expérience (voir le prochain

paragraphe).
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111.4.5. Détermination de I’épaisseur des cibles via la cinématique de collisions :

Afin de d’analyser les spectres RBS obtenus expérimentalement, on est principalement
appeler a utiliser la cinématique de collision propre a la méthode de rétrodiffusion de
Rutherford (RBS), en plus de la perte d’énergie dans la cible de couche mince a étudier. A cet
effet, si on considére un faisceau d’ions incident sur une cible en couches minces de (SiO,/Si)
déposées sur un substrat de silicium. Les ions incidents (dans notre cas des alphas ou He®) de
masse M, et d’énergie E, arrive sur la cible de masse M, et au repos. lIs seront rétrodiffusés
et détectés a un angle de 165° (voir Figure IlI-12). Leur énergie a la surface de la cible est
donnée par la relation suivante :

Ei(0) = Ey X K.in (1.12)
ou K., est le facteur cinématique donné par la relation (ll.3). Tandis que les ions qui
pénéetrent en profondeur dans la cible a une distance x, seront détectés a la sortie de la cible
avec une énergie cinétique donnée par la relation suivante :

dE ret. t

All. dE
dxlg, dx KcnEo cos 6
Au Au
. dE dE . ) . o
ou — — sont, respectivement, les pertes d’énergies moyennes par unité de
dxlin dxloyt

parcours a 'aller et au retour dans la cible de couche mince.

1
Substrat couche mince

«—L—»
Eq

\ KE,

E:(x)Y

16 |

Figure 11I-12 : Schéma descriptif du processus de rétrodiffusions des ions sur une couche
mince.

La densité surfacique Nt (ou épaisseur linéaire t) de la couche mince peut étre calculée a

partir de la différence entre les deux énergies E;(0) et E1(x) selon la formule suivante :
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_ KcinEo—E1(x)
Nt = S (Ill-14a)
KCinXNdx Eo C€OS 8 Ndx KeinEo

oU N est la densité atomique de I'élément. Nous définissons la quantité [S,] comme étant le

pouvoir d’arrét moyen dans la cible de couche mince, soit :

_ dE all 1 dE ret.
[Se] = Kcin X Ndx cos0 X Ndx
Ey KcinEo

(11I-14b)

A partir de ces deux équations de cinématique de collisions, nous pouvons donc déterminer
approximativement la densité surfacique (ou I’épaisseur linéaire) de la couche mince a

étudier.

111.4.5.1. Simulation des spectres RBS via le code SIMNRA :

D’autre part, il existe aussi une autre maniére plus usée pour analyser les spectres RBS
expérimentaux, et ceci via des logiciels ou des codes de simulation dédiés a I'analyse par
faisceau d’ions. Citons a titre d’exemple, le code SIMNRA, qui peut nous permettre d’obtenir
des informations quantitatives plus précises, comme I'épaisseur et la concentration des
éléments présents dans I’échantillon cible a étudier. Ainsi, pour I'analyse de nos spectres
RBS expérimentaux, nous avons utilisé ce dernier code largement utilisé dans la littérature
ces dernieres années, par le fait de sa souplesse de manipulation et la précision des résultats
qui donne ainsi que sa bibliotheque de bases de données périodiquement mises a jour. Ce
logiciel de simulation développé par Mayer et al. [93] est basé sur le concept de la
cinématique de collision (facteur cinématique), de la section efficace de rétrodiffusion de
Rutherford et les tabulations semi-empiriques des pouvoirs d’arrét des ions dans la matiére.
Son principe de base comme les autres logiciels est un algorithme qui génere un spectre
théorique qui tient en compte les conditions initiales de I'expérience, telles que I'énergie de
faisceau incident, les constantes de calibrations de la chaine de détection, I'angle solide,
I'angle d’incidence et de détection, la résolution de systéme de détection ainsi que la
matrice des éléments constituant la cible a analyser.

La Figure (llI-13) montre la géométrie de rétrodiffusion utilisée par ce logiciel de simulation
La géométrie utilisée inclut les angles d’incidence (a), de rétrodiffusion (f) et de détection

(@) et qui sont reliés par la relation suivante :

a+p+6=180° (I11-15)
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Finalement, |'"évaluation précise des épaisseurs et des concentrations des éléments présents
dans la cible est obtenue alors via la superposition (ou I'ajustement) du spectre théorique

sur le spectre expérimental.

La particule incident
(My, Ep, Vo)

La particule rétrodiffusée
(My, Eq, V)

La cible

Fig. llI- 13 : Schéma descriptif de la géométrie utilisée par le code SIMNRA [93].

11.5. Détermination expérimentale du rendement de pulvérisation :

Plusieurs méthodes et procédures expérimentales ont été publiées dans la
littérature pour la mesure du rendement de pulvérisation, elles peuvent étre
résumeées sur la base des trois phénomeénes suivants :

(i) Décroissance du poids (de la masse) ou de I'épaisseur de I’échantillon cible ;

(ii) Accumulation des particules pulvérisées sur un collecteur ;

(iii) Détection directe des particules pulvérisées par des techniques de

spectrométrie de masse.
Ces procédures expérimentales font appel a différentes techniques d’analyse, de
caractérisation et de détection qui permettent la mesure directe ou indirecte du
rendement de pulvérisation. Nous citons en premier lieu les techniques nucléaires
d’analyse par faisceau d’ions, comme la RBS, la NRA ou ERDA (Elastic recoil
Detection Analysis) utilisées surtout pour les deux premiers phénomeénes cités ci-
dessus. Les autres méthodes sont ceux basées sur la spectroscopie d’ionisation ou
d’excitation (fluorescence) induite par laser [94-97]. Pour les méthodes basées sur
la décroissance de la masse ou de [|’épaisseur, on procede généralement a mesurer
le poids ou I'épaisseur de I'échantillon cible avant et aprés irradiation ionique, et Ia
différence du poids ou de I'épaisseur est supposé proportionnelle au rendement de
pulvérisation. Ces méthodes sont relativement simples car elles font appel a une

microbalance dans le cas de la mesure du poids de [I'échantillon irradié et la
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technique nucléaire RBS pour la mesure de son épaisseur [98, 99, 100]. Concernant
la deuxieme approche basée sur la collection des particules pulvérisées sur un
capteur sous forme de feuille mince, qui doit étre composé d’un élément plus léger
que les especes pulvérisées. Ceci pour éviter les effets d’interférence pendant
I'analyse. Aprés irradiation ionique, le capteur contenant une couche trés mince
des particules pulvérisées est également analysé par des techniques de faisceaux
d’ions, comme la RBS ou ERDA [98, 99]. Cette méthode présente un inconvénient
di au fait que les particules collectées sur le capteur peuvent étre détachées
pendant ['analyse RBS ou ERDA. Egalement, le coefficient d’adhérence des
particules pulvérisées est inconnu pour les plupart des matériaux, ce qui influer
directement sur le rendement de pulvérisation mesuré. Il faut également citer les
méthodes basées sur ['utilisation des capteurs sous forme de microbalance (un
quartz en cristal). Elles permettent des mesures directes et extrémement sensibles
du rendement de pulvérisation [100]. Ces méthodes de microbalance ne sont pas
adaptées aux matériaux massifs ou pour des mesures de distribution angulaire du
rendement de pulvérisation. De plus, les irradiations avec des ions lourds rapides
endommagent le cristal de quartz, et pour les matériaux a faibles rendements de
pulvérisation, l'augmentation de masse due a l'implantation du projectile peut
influer sur la mesure du rendement de pulvérisation induite [101].

Finalement, parmi toutes ces méthodes et procédures expérimentales, notre choix
a été porté sur le phénomene de réduction d’épaisseur via l'analyse RBS [22, 90].
C’est une méthode moins coliteuse, directe et facile a mettre en ceuvre. Il s'agit
d’irradier I'échantillon cible par faisceau d’ions lourds et de [I'‘analyser par la
technique RBS pour mesurer la réduction de son épaisseur apres irradiation. De
plus, l'analyse RBS permet également de caractériser I’échantillon cible en
détectant des possibles impuretés qu’il contient et sans le perturber par une
érosion ionique (méthode non destructive). D’autre part, pour des mesures de
rendement de pulvérisation fiables et reproductibles, la surface de [I’échantillon
cible doit étre homogene, lisse (faible rugosité et absence d’impuretés) et
possédant de petits grains aléatoirement orientés (absence de texture dans sa
structure cristalline). Et c’est pour ces raisons, que nous avons caractérisé nos

échantillons cibles par la microscopie MEB et |a Diffraction des rayons X (DRX).
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CONCLUSION GENERALE

Dans le présent travail, la pulvérisation en surface induite par des ions lourds Au®™ (q =
+4, +6, +7, +9) aux énergies (10-40) MeV sur un matériau cible en couche mince de
dioxyde de silicium (SiO,/Si) déposé sur un substrat de silicium, a été étudiée
expérimentalement et numériquement via une approche théorique modifiée du modele
de pointes thermiques inélastiques (i-TS). Le calcul et le traitement numérique dans le
cadre de ce modele a été effectué en faisant une étude exhaustive sur tous les
parameétres d’entrée régissant le ralentissement des ions lourds dans la matiere et les
propriétés thermo-physiques du matériau solide bombardé. Plus précisément, nous
avons ainsi élucidé différents aspects, notamment, ceux liés a la détermination précise
de la distribution radiale de la perte d’énergie électronique et nucléaire déposée tout en
tenant compte des propriétés thermo-physiques réduites du matériau mince irradié,
comme la capacité calorifigue et la conductivité thermique. D’autres aspects ont
également été tenus en compte, en particulier, ceux relatifs a la dépendance du pouvoir
d’arrét électronique des états de charges sélectionnés des ions lourds rapides dans la

matiére ou le code de simulation CasP 5.2 a été utilisé.

Au plan expérimental, nous avons en premier lieu déposé par évaporation thermique
des échantillons cibles (SiO,/Si) sur des substrats de silicium, et qui ont été, par la suite,
irradiés par un faisceau d’ions lourds (Au®) d’énergies comprises entre 10 et 40 MeV et
avec différents états de charges correspondantes. Le faisceau utilisé est délivré par
I'accélérateur Tandem 6 MV d’iThemba LABS (Johannesburg en Afrique du Sud). Les
échantillons irradiés ont été par la suite analysés via la technique de rétrodiffusion de
Rutherford (RBS) en utilisant un faisceau d’ions (He®) d’énergie fixe de 2 MeV délivré par
I'accélérateur Van de Graaff 3.75 MV du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger
(C.R.N.A.). La détermination expérimentale des rendements de pulvérisation a été
effectuée en utilisant une méthode plus adaptée basée sur le phénoméne de
changement d’épaisseur de la cible aprés irradiation ionique. Les densités surfaciques
(ou épaisseurs linéaires) ont été évaluées via l'analyse des spectres RBS obtenus en
utilisant le code de simulation SIMNRA. L’état de surface et la microstructure des

échantillons cibles ont été également étudiés et contrélés en employant d’autres
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techniques d’analyse et de caractérisation complémentaires comme le microscope

électronique a balayage (MEB) et la diffraction des Rayons X (DRX).

Finalement, les résultats expérimentaux du rendement de pulvérisation en fonction du
pouvoir d’arrét électronique ont été confrontés a ceux obtenus par calcul numérique via
le modeéle i-TS et le code de simulation numérique SRIM-2013. D’autres données
expérimentales du rendement de pulvérisation relatives au méme systeme projectile-
cible (Au%-Si0,) et bien d’autres systémes avec différents types de faisceaux d’ions (Si %,
ST Y Ar?, Ni % Cu® 1% et Xe %) ont été également incluses dans cette
comparaison. Comme premiére observation, les résultats expérimentaux tracés en
fonction du pouvoir d’arrét électronique montrent des rendements de pulvérisation qui
augmentent avec l'augmentation de la perte d’énergie électronique, en évoluant avec
une loi en puissance de (Y o S289). Cette valeur de loi en puissance est en bon accord
avec celle précédemment obtenue (Y « S3) par d’autres auteurs [104-106] dans le cas
du méme systéme projectile-cible (Au®’-Si0,). Nous avons observé par la suite que nos
données expérimentales et les autres données expérimentales sont en bon accord avec
les valeurs numériques générées via le modeéle i-TS supplémenté par le code de
simulation SRIM basés, respectivement, sur des collisions électroniques inélastiques et
non-linéaires élastiques (pointes thermiques) ainsi que sur des cascades de collisions
linéaires élastiques. La synergie entre ces différents processus traités a été également
étudiée et discutée lors de la comparaison des données expérimentales aux données

numériques du rendement de pulvérisation.

Comme perspective, cette investigation théorique et expérimentale nous a ouvert
encore notre champ de vision sur d’autres phénomenes liés aux effets d’irradiations
ioniques induits dans d’autres matériaux de natures différentes comme les polymeres et

les échantillons de tissues biologiques.
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Résumé de these

L’objet de ce travail concerne I'étude expérimentale et numérique de la pulvérisation des cibles
solides en couches minces de dioxyde de silicium (SiO,) induite par des faisceaux d’ions lourds Au®*
d’énergies comprises entre 10 et 40 MeV et avec différents états de charges q allant de +4 a +9. La
premiére partie de ce travail est consacrée a la modélisation du processus d’érosion de surface
suivant une approche modifiée du modele de modele de pointe thermique inélastique (i-TS) et
aussi via une simulation numérique de type Monté Carlo utilisant le code SRIM. La procédure
expérimentale utilisée est celle de la méthode dite «de changement d’épaisseur» de surface qui
nous a permis de déterminer expérimentalement les rendements de pulvérisation au moyen de
deux techniques d’irradiation et d’analyse par faisceau d’ions : I'irradiation aux ions lourds et la
spectrométrie de rétrodiffusion de Rutherford (RBS). L'état de surface et la microstructure des
échantillons cibles ont été contrélés et vérifiés préalablement par d’autres techniques de
caractérisation complémentaires, a savoir, la microscopie électronique a balayage (MEB) la
diffraction des rayons X (DRX). L’'ensemble des résultats obtenus a été analysé et interprété par le
modeéle des pointes thermiques inélastiques, et par le code de simulation SRIM-2013.

Abstract

In the present work of Thesis, we report experimental and numerical investigation on the
sputtering of solid targets in thin layers of silicon dioxide (SiO;) induced by heavy ions beams of
Au® with (10-40) MeV kinematic energies with different charge states q ranging from +4 to +9.
The first part of this work is devoted to the modeling of the surface erosion process following a
modified approach of the inelastic thermal spike (i-TS) model and also via a Monte Carlo type
numerical simulation using the SRIM code. The experimental procedure used is that of the so-
called "thickness change" method which allowed us to experimentally determine the sputtering
yields by means of two techniques of irradiation and analysis by ion beams: the heavy ion
irradiation and Rutherford backscattering spectrometry (RBS). The surface state and the
microstructure of the target samples were checked by other complementary characterization
techniques, namely, scanning electron microscopy (SEM) X-ray diffraction (XRD). All the results
obtained were analyzed and interpreted by the model of inelastic thermal spike, and by the
computer simulation code SRIM-2013.
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