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Résumé

Le présent travail s’intéresse a 1’étude théorique de la pulvérisation cathodique d’une cible
d’aluminium induite par un faisceau d’ions d’argon. La mod¢lisation de la pulvérisation des
ions a été effectuée en utilisant trois différentes approches : une approche analytique basee sur
la théorie de transport de Sigmund, une approche semi-empirique basée sur 1’ajustement des
résultats expérimentaux par des modeles théoriques et une approche numérique basée sur la
méthode de simulation Monté Carlo. Dans 1’approche numérique, le code SRIM a été utilisé
pour I’étude de D’influence de certains parameétres sur le rendement de pulvérisation.
L’ensemble des résultats obtenus par ce code a été interprété et comparé aux résultats

expérimentaux et a ceux déduites par des modeles théoriques ou semi-empiriques.
Abstract

This work is concerned with the theoretical study of the sputtering of an aluminum target
induced by an argon ion beam. The modeling of ion sputtering was performed using three
different approaches an analytical approach based on Sigmund's transport theory, a semi-
empirical approach based on fitting the experimental results by theoretical models, and a
numerical approach based on the Monte Carlo simulation method. In the numerical approach,
the code SRIM was used to study the influence of certain parameters on the sputtering yield.
All of the results obtained by this code were interpreted and compared with the experimental
results and those deduced by theoretical or semi-empirical models.
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Introduction



L’¢tude des effets induits par I’interaction d’ions avec la matiére est un objet majeur de
nombreux groupes de recherche aussi bien dans le domaine des sciences fondamentales que
dans le domaine de la technologie. La technique de bombardement par faisceau d’ions de
basse énergie est couramment utilisée pour avoir des modifications sur des surfaces solides.
Pour ces énergies, 1’ion pénetre faiblement dans le matériau bombardé en produisant des
collisions élastiques avec les atomes cible. Ces dernieres provoquent des déplacements des

atomes qui sont a l'origine d’émission de la mati¢re ou bien la pulvérisation des atomes.

Ce phénomeéne ayant d’une grande importance dans différentes domaines, tels que la
technologie du vide, la physique des surfaces, I’analyse des surfaces, les films minces, la
microscopie électronique, les collisions atomiques, implantation ionique et la physique des

plasmas.

La pulvérisation a été observée pour la premiere fois dans un tube a gaz par Grove en
1852. 1l a découvert que la surface de la cathode du tube de décharge était pulvérisée par des
ions énergétiques dans la décharge de gaz, et des matériaux de cathode ont été déposés sur la
paroi intérieure du tube de décharge. A cette époque, la pulvérisation était considérée comme
un phénomeéne indésirable, car la cathode et la grille du tube a gaz étaient détruites.
Aujourd’hui, la pulvérisation est largement utilisée pour le nettoyage de surface, la gravure, le

dépdt de couches minces et I’analyse de surface.

Sur le plan théorique, un traitement rigoureux pour modéliser ce phénoméne n’a pas été
¢tablit que durant I’année 1968 par Thomson. Plus tard, Sigmund a annoncé une théorie
basée sur la résolution de 1’équation de transport afin d’obtenir les distributions énergétiques

et spatiales des particules pulvérisées.

Par la suite, de différents modéles semi-empiriques et codes de simulations numériques ont
été développés sur la base de la théorie de Sigmund pour établir les valeurs de rendement de

pulvérisation pour une variété des systemes projectile-cible.

L’objectif de ce travail est d’étudier les différents mécanismes intervenants lors de la
pulvérisation des atomes sous 1’impact des ions énergétiques. Notre étude est basé, d’une part,
sur les modeles théoriques de pulvérisation et d’autre part sur le code SRIM. Ce dernier utilise

la méthode de simulation Mont¢ Carlo et repose sur I’approximation des collisions binaires.
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Nous allons présenter notre travail comme suit :

Dans le premier chapitre, nous allons donner brievement les différents processus qui
interviennent lors de l'interaction ion-matiere. Nous nous intéressons aux grandeurs qui
gouvernent cette interaction, notamment le potentiel d’interaction, la section efficace de
diffusion et les pouvoirs d'arrét électronique et nucléaire.

Le deuxieme chapitre sera consacré a la pulvérisation ionique. En premier temps, nous
allons décrire les différentes techniques de la croissance cristalline. Puis, nous nous
intéressons au principe de la pulvérisation et ces deéférents régimes. Ensuite, nous allons
définir le rendement de pulvérisation et son évolution en fonction de différents paramétres
expérimentaux.

Ainsi, nous allons présenter les différents modéles théoriques et semi-empiriques qui
permettent de calculer le rendement de pulveérisation.

Le troisieme chapitre sera dédié a la description du code SRIM qui sera utilisé dans le
présent travail. Nous allons citer également les différentes méthodes expérimentales utilisées
pour mesurer le rendement de pulvérisation.

Enfin, dans le dernier chapitre, nous allons présenter les résultats obtenus par le code SRIM,
a savoir la variation du rendement de pulvérisation en fonction de I'énergie d'impact, de
I'angle d'incidence et 1’énergie de surface. Une comparaison de nos résultats avec ceux

obtenus théoriqguement ou par les modéles semi-empiriques sera également présentée.
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Chapitre |

Généralités sur ’interaction des ions avec la matiére



Chapitre | Interaction ions - matiére

1.1. Introduction

Le but de ce chapitre est d’introduire les différents processus intervenant au cours de
I’interaction des ions avec la matiere. Dans un premier temps, nous décrirons les différents
types de collisions. Puis, nous introduisons les effets de 1’ion projectile, de la charge, les
effets induits dans le matériau cible et les effets résultant de 1’interaction. On termine par un

rappel sur les différentes méthodes de la simulation numérique.

1.2. Aspects généraux de I’interaction ion-matiere

Au cours de I’interaction des ions énergétiques avec un matériau, ils peuvent interagir de
plusieurs maniéres avec les atomes de la cible. On rencontre deux principaux types
d'interaction qui sont les chocs nucléaires et les chocs électroniques.

Le choc nucléaire résulte des collisions élastiques entre 1’ion incident et le noyau de la cible
ce qui induit au déplacement des atomes grace a la transmission directe de 1’énergie au noyau.
Par contre, le choc électronique est des collisions inélastiques entre le projectile et le nuage
¢lectronique de la cible, ce qui résulte I’excitation ou bien 1’ionisation des atomes.

Au cours de ces interactions, on distingue quatre phénoménes concernant les modifications du

solide bombarde (figure 1.1) :

1. La pulvérisation de particules de la surface (atomes, ions, etc.),
2. L'implantation d'ions primaires,
3. Des modifications dans la structure de la matiére,

4.Des effets physico-chimiques, tels que la rupture et la création de défauts,

Electron
lons incidents soco.n:ja ra’ . - n.u‘“. “' X Atomes p\;?\"f-'sﬂ
e Angle Ta o en surface
- . d'mc:‘d‘ont f' . -4 j
Surface de solide e‘ i ‘
s7E FODIIIID - IIIIIIIIN) DI
8 | & 2| QUIIIII)  QIIIIIIIIIIID D DI)
3 | £ 2l QIIIIII) QLDIIIIIIIIIN DI
£E| 3%
o |28 J .
:E:” '-g iy A ) Déplacement en .J Road.on
C|& ‘ cascade des atomes ) Nuciesire
‘g N de solide
&
. lon implante

Fig. 1.1 : Les différents types d’interactions ion-matiére
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1.3. Mécanismes fondamentaux de ’interaction des particules chargées avec

la matiére

1.3.1. Collision

Lors de I’interaction d’une particule chargée avec un milieu, elle interagit par des chocs
nucléaires (élastique) avec les noyaux atomiques ou par des chocs électroniques (inélastiques)

avec le nuage électronique.

1.3.1.1. Collision élastique

Dans le domaine de faible énergie cinétique (~keV), le processus d’interaction entre un ion et
un atome cible est considéré comme une collision élastique binaire entre deux corps (Binary
collision).

Ce mécanisme de collision qui se traduit par la conservation de I’énergie cinétique du systéme
s’explique par un transfert d’énergie entre la particule incidente et la cible. Cependant,
I’énergie interne individuelle de chaque particule reste inchangé ce qui implique que la
configuration électronique des deux partenaires n’est pas modifi¢ lors dans ce type de
collision.

Le transfert d’énergie cinétique de I’ion a I’atome est genéré par les deux principes de

conservation de I’énergie cinétique et de la quantité de mouvement lors de la collision

011-. "“?v]j;'ﬂl (EL,‘T] ,El) _/'Y'

_i‘;}_—___-_ __________ ___—F__Ai’j__
O bI (M;,V=0) b I
(lIza‘rsz)

Fig. 1.2 : Schéma d’une collision inélastique entre deux particules. La cible de masse M est
initialement au repos soit E»=0.
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Tel que :

(My, Eo, Vo) et (M4, E;,V1) representent la masse, I’energie et la vitesse de ’ion avant et
apres la collision respectivement.

b: c’est le paramétre d’impact qui définit par la distance d’approche entre le noyau de
projectile et de la cible.

Le principe de conservation de I’energie permet de déterminer 1’énergie transmise a 1’atome
cible. On obtientalors une distribution de I’énergie transférée en fonction de 1’angle de recul

de la cible

Pour un parametre d’impact b = 0, correspondant a une collision frontale, nous avons ¥=0. La
transmission d’énergie est alors maximale.
Avec u = my/mz, NOUS avons :
2
T _p _Aucos Z‘PE
(+1)
Si u>1: le projectile qui est plus Iéger que la cible peut étre diffusé dans la quasi-totalité de

I’espace. Une collision frontale b = 0 entraine une rétrodiffusion (¥=180°) du projectile.

Sip =1 : le transfert d’énergie est tel que T = cos® ¥ * Ey. La particule cible peut alors

prendre la totalité de 1’énergie cinétique initiale du projectile pour b = 0.
Sip<1:leprojectile et la cible seront diffusés vers ’avant : ¥ et © < 90°.

Si pu<<1 : I’énergie transmise a la cible devient faible par rapport a 1’énergie du projectile. Sa
trajectoire n’est donc pas perturbée.

Pour un paramétre d’impact non nul b # 0, on peut calculer ’angle de déviation de la
particule apres la collision. Ce calcul est plus facile a effectuer dans le référentiel du centre de
masse. Pour cela, on considere la trajectoire de la particule de masse réduitep et de vitesse v;

lors d'une collision avec un centre diffuseur fixe de masse infinie.
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Fig. 1.3 : Schéma représentant une collision binaire entre deux particules dans le systeme lié

au centre de masse ou b et le parametre d’impact.

Les lois de conservation de 1’énergie et du moment cinétique permettent de calculer 1’angle de

diffusion dans le systéme 1i¢ au centre de masse O¢gm

20 dr
0,y =n—2bj v (1.3)
r? 1———p—2
Ecdm r

OU Ecgm est I’énergie cinétique disponible dans le référentiel du centre de masse, elle est

donnée par la relation :

Imin : €st appelé distance minimale d’approche. Elle est obtenue par la résolution de 1’équation

suivante :
v(r 2

1- (m'“)—p2—=o ................................................................................... (1.5)
Ecdm r.min

L’angle de diffusion 0 dans le systéme du laboratoire peut étre exprimé en fonction de I’angle
de diffusion dans le systéme de centre de masse 6cgm COMMe suit :

tan0 = Msm¢ ....................................................................................................... (1.6)

1
—2 +c0s0
M, cdm
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Notion de section efficace

Le nombre de particules que 1’on détecte est proportionnel au nombre de particules incidentes
et au nombre de noyaux cibles. La relation de proportionnalité s’exprime par I’intermédiaire
d’un coefficient de proportionnalité c.

La relation entre le taux d’interaction (T) (nombre de particules « diffusées » par unité du
temps) et la section efficace (do) est donnée par :

T=0DN_ . =0DS, 1S «eoeerirriiiiiiiiiiieieei e eeeseesneeneseesneenesnnens (L T)

cible cible

Avec

@ : le flux, c’est-a-dire le nombre de particules incidentes par unité de surface et par unité du
temps.

N_..;- - Le nombre de particules cible dans le volume de la cible correspondant a la surface

(S) couverte par le faisceau.

S .01 - Le nombre de particules cible par unité de surface (densité surfacique de particules).

Nous allons considérer le cas d’un potentiel d’interaction central V(r) qui dépend seulement
de la distance r par rapport au centre du potentiel.

Le faisceau incident sera dans la direction de I’axe z et donc la section efficace différentielle
sera une fonction de 6 Un cas particulier est celui de la diffusion de particules o sur un
noyau.

En raison de la symétrie, toutes les particules ayant des paramétres d’impact entre b et
b + db seront diffusées entre 6 et 6+d6 . Elles sont donc associées a une surface 2mhdb

perpendiculaire au faisceau.
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Fig. 1.4 : Caractérisation classique de I’interaction entre deux corps en fonction du parametre
d’impact b, de I’angle de diffusion 0 et de la section efficace différentielle de collision do.
Nous aurons dn particules diffusées entre 1’angle 6 et 6+d6:

Avec dfl = 2msin 848, on obtient :

d_o _ 2mbdb b
dQQ 2mnsin0dd sin0

db
do

La section efficace est liée en quelque sorte a la probabilité de déviation d'un ion a un angle

0. Pour déterminer ce paramétre le potentiel d'interaction doit étre connu.
a) Cas du potentiel coulombien
C'est le potentiel le plus simple car il ne tient pas compte de I'écrantage de la charge du noyau

par les électrons. Pour un ion de numero atomique Z; en interaction avec un atome de numéro

atomique Z,, séparés d'une distance r, ce potentiel s’écrit :

V(1) =(Z1Z )1 e (1.9)

On définit le diamétre de collision ;2 par:
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r2 : Clest la distance minimale d'approche & parametre d'impact nul (b=0). L'angle de

diffusion dans le référentiel du centre de masse s'écrit simplement par

L’équation (1.10) devient :

M 7,2 M s, (¢)
y (E :3.560{ Zj 12 }{ 1 }{ ........................................ (1.12)
( ) M, (Zl%_l_zz%)% (M, +M,) s

Cette formule qui est connue sous le nom de ‘formule Rutherford’ donne la section efficace
différentielle en fonction de I’angle de diffusion dans le cmd.
En utilisant I’équation de 1’énergie transférée lors de la collision :

, 0 dQ  4n

T=T,,Sin 5 et T on obtient la section efficace différentielle en terme de

I’énergie transféree :

2 2 4
G0 LML Z € L ettt (1.13)
daTr MNV? T
La diffusion élastique est plus probable pour les faibles énergies incidentes et les faibles

moments transferés.

b) Cas des potentiels reels
En fait, la modélisation de I’interaction ion-atome par un potentiel purement coulombien
n’est que approximation. En réalité, les noyaux sont écrantés par le cortége électronique. Ce

processus qui est appelé effet d’écran diminue cette interaction. Ceci nous raméne a utiliser un

potentiel écranté de type Thomas-Fermi [6]:
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ZionZ o€ r
V(r)=%(ﬁ)ﬂ: (gj ......................................................................... (|14)

Le potentiel devient le produit d’un potentiel coulombien avec une fonction d’écran de

Thomas-Fermi ¢, Gj .

Ou aest le rayon d’écran. Il s’exprime d’une fagon générale par [6]:

2

a:l(B—“jsao(z.x Lz )§(|15)

ion atom

Ou X, y sont obtenues soit par les modeles théoriques ou par I’ajustement des valeurs
empiriques du potentiel.

A est le rayon de Bohr (ag= 0.529A)).

Pour le rayon d’écrantage le produit xy est égal a I’unité dans le modéle de Thomas-Fermi.

Firsov propose pour x la valeur de % et Lindhard lui donne la valeur de 2/3, ce qui donne :

-1

1(3n)s L . :
aZE[TJ Ag| Z3, +Z3 0 | e (1.16) pour le modéle de Lindhard.

on atom

Dans le modele de Ziegler, Biesarck et Littmark (ZBL), xy=0,69, avec x=0,23 :

2

a =1(3—“j3 a, (202 + 252 )1(|17)

on atom

Pour le calcul du potentiel Thomas-Fermi, Brinkman (1954) propose la relation :

_AZ,Z,e exp(-Br)

ion —atom

1-exp(-Ar)

V(R ) = o e (1.18)

Avec A et B sont deux paramétres d’ajustement.
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En 1956, Nielsen propose une variation en 1/+2 pour le potentiel:

2 p—
V(R)= Zi°“zf“°mf2ex'°( ) e (1.19)

Lindhard (1965) propose une forme algébrique simplifiée :

o (L) e (1.20)

Avec C un paramétre d’ajustement, la valeur C = /3 étant prise en général.

Suite a ’apparition des calculs numériques a I’aide des ordinateurs puissants, des expressions

plus complexes ont été apparues comme le potentiel de Moliere:

o (Lj =035 exp(—0.3L]+5.5 exp(—l.2LJ+0.lexp[—6Lj ...................... (1.21)
alZ a12 a12 a'12

Ou le potentiel de Ziegler, Biersack et Littmark connu sous le nom de "potentiel universel" :

. {L] _ 0.1818exp[—3.2 LJ +0.5099%xXp [—0.9423Lj +0.2802 exp(—0.4028Lj +

alZ 2 2 2

0.02817 exp(—O.ZOlGLj .................................... (1.22)

2

Le calcul de la section efficace différentielle de diffusion élastique par un potentiel écranté
n’a pas une forme analytique. Lindhard [5].a montré qu’en introduisant des variables réduites
pour I’énergie et le transfert d’énergie, la section efficace différentielle en transfert d’énergie

peut étre représentée par une courbe universelle valable pour toute combinaison ion-atome.

24



Chapitre | Interaction ions - matiére

Energie réduite ¢ et le transfert d’énergie réduit t sont respectivement définis par:

e= 8 M e (1.23)
r. ZZ2.e M +M,
t=g”sin® = =¢° %_ ............................................................................... (I1.24)

1.3.1.2 Collision inélastique

Ce processus domine a haute vitesse et pour des noyaux lourd. Les collisions inélastiques
sont des collisions entre I’ion incident et les électrons de la cible. Par conséquence, la
conservation de 1’énergie cinétique n’est pas valable. Ainsi, I’énergie interne du noyau cible
ou bien celle des électrons sont modifiées au cours de I’interaction.
Dans le cas d’une collision ion-atome, chacun des deux partenaires peut avoir une
modification dans sa configuration électronique. Comme il est schématisé sur la figure (1.5),
ces modifications concernent trois processus fondamentaux qui sont I’excitation, I’ionisation

et la capture électronique :

Capture ) Excitation
e

-
L LT ..-l.l-'.

. - +* -y e
. . “—,——\\‘:1 .-"'Te ",
K n ' . *
» ’ LA - h:. ..'(:)l‘.
M *
11 @
L .
T
Y K N R . Tagas®
", et Tonisation .S N

Fam=
-'.. -..‘. )] g o
LT L] ."n...-l“.
.

Projectile Cible

-
*
.¢
a*

-

L LT
angy
9. *s

.

LTI e
LT POl
=
™

-
Faggun®
'*.-.-l'

-
-

o
*
-

-
-
.

*a

Fig. 1.5 : Processus inélastique pendant 1’interaction projectile chargé —atome.

v" Dans le cas de I’excitation, un électron de la cible peut étre transféré vers un état
moins lié. L. atome cible se trouve alors dans un état excité.

v Dans le cas de I’ionisation, un électron de la cible ou du projectile transite d’un état 1ié
vers un état non lié.

v" La capture électronique se traduit par le transfert d’un ou plusieurs électrons depuis un

¢tat 1i¢ de la cible vers un état li¢ du projectile ou I’inverse. Si la capture créé un trou
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(électron manquant) dans une couche interne de la cible, alors celle-ci peut a nouveau
étre ionisée lors de la désexcitation par un processus auto-ionisant tel que 1’effet
Auger.
Ces trois processus inélastiques existent généralement toujours d’une fagon simultanée. Mais
la contribution relative dépend a la fois de la nature du projectile, de la cible, de la couche

atomique considérée et de la vitesse relative a la quelle la collision aura lieu.

1.4. Ralentissement des ions dans la matiere

1.4.1. Perte d’énergie
Une des grandeurs principales qui joue un réle important au cours du déplacement des

ions dans un matériau, est la perte d'énergie par unité de profondeur qui est nommé le pouvoir
d’arrét(%). Il traduit la diminution de I'énergie cinétique pendant la pénétration des ions dans

le solide.
Deux processus sont 1’origine de cette perte d'énergie : Les collisions nucléaires (chocs
élastique) des ions avec les noyaux des atomes du matériau. C’est la perte d’énergie nucléaire.
Ou bien, les collisions électroniques qui décrivent l'interaction inélastique des ions avec le
cortége électronique des atomes cible résultant la perte d’énergie électronique. En fonction
du domaine d’énergie utilisé et de la masse atomique de I'ion, I’un des deux processus devient
dominant par rapport a I’autre.

Chaque type de perte d’énergie est caractérisé par son pouvoir d’arrét. Le pouvoir d’arrét
électronique est noté (g)get le pouvoir d’arrét nucléaire est noté['ﬁ) :

r:.!xn

La superposition des deux processus donne la perte d’énergie totale qui est caractéerisé par le
pouvoir d’arrét total(g), tel que:

(S (G ) s (125)
dx dx ), \dx /),
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Fig. 1.6 : Différentes interactions dans le matériau cible

1.4.2 Pouvoir d'arrét nucléaire

Les collisions nucléaires ralentissent les particules incidentes par le biais de transfert de
leurs moments cinétiques aux atomes cibles. Le processus de ralentissement nucléaire est
prédominant pour des ions lourds et dans le domaine de faible vitesse.
Si E est I'énergie cinétique de I'ion incident et N le nombre d'atomes du matériau par unité de
volume, le pouvoir d'arrét nucléaire (section efficace de ralentissement nucléaire) est défini

par la relation suivante:

T : I'énergie transférée a I'atome cible par I'ion incident ; do: la section efficace différentielle

L’expression du pouvoir d’arrét nucléaire devient

2= 2
dE =22N M, 2,2, e“lnTmax .................................................................... (1.27)
dX n MZ El Tmin
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1.4.3 Pouvoir d'arrét électronique

Pendant la collision électronique, chaque ion incident peut interagir de facon inélastique avec
les atomes de la cible en produisant soit les excitations électroniques ou I’ionisation des
atomes. Ces interactions sont beaucoup plus complexes que les interactions élastiques.

Ceci est di au fait que qu’elles ne peuvent pas étre decrites par des chocs entre deux corps.

Trois domaines de vitesses sont a distinguer pour évaluer la perte d’énergie électronique
a- Le régime des grandes vitesses v, == z;iu[,

b- Le regime des vitesses intermédiaires lorsque w, # z;iv[, (pic de Bragg)

c- Le régime des basses vitesses lorsque 1, << Zjivu

Ils sont definis par rapport a la quantité = ;.
Ou
v, : C’est la vitesse de I’ion incident, v, : c’est la vitesse orbitale de 1’électron 1s de 1’atome
d’hydrogéne (vo= 2.2x10° m/s).
2

» Reégime des grandes vitesses (7, == Zi vg)
Dans ce cas, I’ion incident est complétement épluché de ses électrons et il peut étre considéré
comme un ion de charge ponctuelle Z;e.
L’expression utilisée couramment dans ce cas est la formule de Bethe

472
AT LZN | T | e (1.28)
m.V; T

min

d_E
dx

e

Ou: N est la densité atomique de la cible, Z,est le numéro atomique de la cible, me est la

masse de I’¢électron et | est le potentiel moyen d’ionisation.
4m M,E

(M m.) ~2m,V:.
1 e

Tmin est I’énergie minimale de transfert etT,_, =
Cette formule est valable pour les ions de tres grande vitesse non relativiste.

2
> Régime des vitesses intermédiaires lorsque v, ¥ Z3 v,

Quand la vitesse du projectile diminue, le processus de capture entre en concurrence avec
celui d’ionisation. Le projectile n’est alors plus totalement épluché. 1l capte des électrons de la

cible et son état de charge diminue. Sa charge électrique moyenne devient inférieure a Z;e, et
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le pouvoir d’arrét électronique devient plus faible que celui prévu par la formule de Bethe.
Ainsi, aux vitesses intermédiaires, le dépot d’énergie passe par un maximum, appelé pic de

Bragg.
z
> Régime des basses vitesses(v, << Z3v,)

A faible vitesse, 1’ion possede la plus grande partie de ses électrons. Au cours de la collision,
les nuages électroniques des deux partenaires se recouvrent. Un réarrangement des niveaux
électroniques aura lieu au en engendrant la formation d’une quasi-molécule possédant ses
propres états électroniques qui évoluent en fonction de la distance interatomique. Seuls les
électrons faiblement liés de la cible contribuent a la perte d’énergie de 1’ion.

Lindhard, Scharff et Schi (théorie LSS) et indépendamment Firsov ont montré que

le pouvoir d’arrét électronique est proportionnel a la vitesse de 1’ion dans ce domaine de

vitesse.
dE Firsov e Vl o 4
™ :N5.15(Zl+22)*10 e (1.30) (exprimé eneV.cm™)
X e VZ

de| zZ, Vv
v &£ 8re’a, : : 22 7 vl ........................................................ (1.31)

e = = 2

(Zf’ +Z§']

Ou

a,= 0.529.10%cm. &_Varie entre 1 et 2 et il est approximé par &, = NZ°

1.4.4. Détermination des pouvoirs electronique et nucleaire :

Dans le domaine des vitesses vi>>V, et si nous négligeons la variation logarithmique des
relations (1.26) et (1.28), le rapport entre la perte d’énergie nucléaire et la perte d’énergie

¢lectronique peut s’écrire :

_(dE Im .
( AX )n —(d%x) :|\j|—n: Voisin de m%mp S gEgg (1.32)
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Les valeurs du pouvoir d’arrét sont disponibles soit, sous forme de tableaux soit, sous forme
des codes numériques. Ces valeurs sont déterminées a partir de I’extrapolation des résultats de
I'ajustement des modéles présentés précédemment, avec les données expérimentales
existantes. Ainsi, une partie du programme Stopping and Range of lons in Matter (SRIM)

est dédiée a la tabulation des pouvoirs d'arrét. Ce programme contient également la

quasi-totalité des pouvoirs d'arrét mesurés expérimentalement

1.5. Effets induits dans le matériau cible

1.5.1Creation de déefauts par collisions élastiques a basses vitesses

Au cours de I’interaction ion —atome cible, une quantité d’énergie va étre transféré pendant
le ralentissement nucléaire au matériau cible. On peut citer les changements suivants au

niveau de la cible :

o Si I’énergie cinétique transmise a des atomes cible est suffisamment grande, elle va
provoquer des déplacements au niveau des atomes du matériau.

o Si I’énergie cinétique transmise est supérieure a 1’énergie minimale nécessaire pour
déplacer un atome cible (énergie seuille), ces atomes seront éjectés loin de leurs sites en
donnant lieu a la création de défaut de Fréankel.

o Si I’énergie de I’atome primaire qui a initié la cascade (soit I’ion projectile lui-
méme ou un atome de la cible) est suffisamment grande par rapport a I’énergie seuille
(Eq), il peut alors déplacer d’autres atomes en induisant ainsi une cascade de collisions et

qui peut conduire & I’éjection des atomes de la surface

1.5.2. Creation de defauts par collisions inélastiques a hautes vitesses

On trouve que les défauts créent par des collisions électroniques pour des faibles énergies
sont obtenues par des processus directes. Par contre, quand 1’énergie augmente, les défauts
créés par des collisions nucléaires sont induites par des processus plus compliqués et

indirectes.

Durant la collision, le projectile perd la majorité de son énergie le long de son trajectoire
dans la cible. Cette énergie transférée aux électrons de la matiére (collision électronique) qui
va créer par la suite une forte densité de charge le long de son parcours. Cette forte densité

d’ionisation permet de conduire a la création d’une zone fortement endommagée (trace
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latente). Cette trace est constituée de matieére désordonnée, on parle donc d’amorphisation.

Dans certains matériaux, on observe un changement de la phase cristalline.
1.6. Simulation numérique

Il existe aujourd'hui plusieurs codes de calcul dédiés a la simulation du phénoméne de
transport des ions dans la matiere.
Différentes méthodes de simulation (Monte-Carlo, Dynamique Moléculaire, Equation de
transport) ont été développées pour modéliser les divers effets intervenant lors de
I’interaction ion-matiere. D’une part, la simulation nous permet de mieux comprendre les
différents processus d’interaction et d’autre part, elle offre une bonne interprétation des
résultats expérimentaux. Selon les différentes techniques de simulation, on peut distinguer les

quatre grandes familles de codes suivantes :

1.6.1 Codes de type dynamique moléculaire MD.

C’est une technique de simulation numérique permettant de modéliser 1’évolution d’un
systéeme de particule au cours de temps. En pratique, la dynamique moléculaire consiste a
simuler le mouvement d’un ensemble de quelque dizaine a quelque milliaire de particules

dans certaines conditions.
1.6.2 Codes de type collision binaire BC.

Concernent cette type de calcul, la structure cristalline est absolument prise en compte mais
que des collisions a deux corps sont considérées. Ces codes permettent de décrire 1’évolution
de la structure et de la composition locale du réseau, mais ne reproduisent pas les
mouvements collectifs des atomes, le code le plus utilisé dans ces codes de type BC est
MARLOWE

1.6.3 Codes de type approximation de collision binaire BCA.

L’approximation des collisions binaires est utilisée depuis longtemps dans les simulations
numérique. L’hypothese principale de cette approximation et que les interactions énergétiques
peuvent étre séparés en série de collisions binaires, ceci pour déterminer les positions des

atomes cibles, aussi pour sélectionner des paramétres d’impact ou des angles de diffusion
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1.6.4 Codes de type Monté Carlo.

Ce code est utilisé pour la simulation des trajectoires des particules individuelles a travers
leurs collisions successives avec les atomes de la cible. Cet approche numérique consiste a
discrétiser la cible en tranches élémentaires et a effectuer ensuite la sommation le long de

chemin parcouru.
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Chapitre 11 Pulvérisation cathodigue

2.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons définir les différentes techniques de croissance cristalline par
voie physique. Nous allons introduire, par la suite, le phénomeéne de la pulvérisation et ces
différents régimes. Nous allons définir, en particulier, le rendement de pulvérisation, les
différents parametres influencant sur lui et les modeles théoriques ou empiriques permettant

de lui calculer.

2.2. Technique de la croissance cristalline par PVD (Physical vapor

deposition)

Les techniques de la croissance cristalline se divisent en deux groupes soit la croissance
cristalline des matériaux massifs soit des couches minces qui dépendent principalement au
I’épaisseur. Par convention, une couche mince définit par la déposition d’un matériau sur un
substrat pour une épaisseur fortement réduite de 1’ordre de quelques nm a quelques um.
Tandis que I’épaisseur d’un matériau massif est environ quelques centaines de um. Comme il
est illustré dans la figure (11.1), il existe deux grandes méthodes d’élaboration de couches
minces : dép6t des couches minces par voie physique PVD et dép6t par voie chimique
CVD.

CVD
— processus chimique E laser CVD
(CVD) plasma CVD

faisceau d'électrons

Meéthodes générales pour Implantation dions

déposer une couche mince processus thermique :
aser
Lvsi MBE
— processus physique

P vh ) DC diode
pulvérisation cathodique DC triode
RF diode
RF triode

Fig.11.1. Méthodes générales de dépdt de couches minces sous vide

Dans la premiére catégorie (PVD), I’évaporation thermique consiste a évaporer sous vide
un matériau a déposer, en le chauffant a haute température. La pression de vapeur doit étre
supérieure a la pression restante dans la cuve a vide. Par la suite, la condensation des

molécules de vapeur conduit a la formation d’une couche mince sur un substrat.
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Il existe plusieurs méthodes pour chauffer le matériau : a I’aide d’un filament réfractaire par
effet Joule, a 1’aide d’un faisceau d’électrons intense et énergétique (typiquement de 5 a 10
KeV) ou a I’aide d’un laser.

Cette technique est surtout utilisée dans le domaine de micro-usinage ou dans 1’épitaxie par
jet moléculaire pour la formation de semi-conducteurs en couches minces a 2D ou 3D.

Les couches obtenues sont de haute pureté en raison de I'ultravide exigé par la technique
pendant la croissance.

L’ablation laser est utilisé pour obtenir des couches minces de haute qualité et de bonne
cristallinité dans la steechiométrie et souvent celle de la cible. Elle est basée sur I’interaction
d’un faisceau laser d’énergie appropri¢é avec la surface de la matiere. Au cours de
I’interaction, les atomes surfaciques ainsi que ceux des couches profondes de la cible
absorbant 1’énergie électromagnétique fournis par le faisceau laser. Cette énergie est
transformée sous forme de chaleur.

Concernant la pulvérisation cathodique, qui est I’objectif de cette étude, elle permet de
réaliser le dépdt de n'importe quel matériau solide, aussi bien diélectriques que métalliques.
De ce fait, les couches minces obtenues sont en général denses et homogenes. Les particules
sont arrachées a la surface, sous une pression de 10° & 10™ Torr. Le plasma est ensuite créé
par ’application sur la cible d’une tension ¢€lectrique continue (DC) ou haute fréquence (RF).
Les ions du plasma commencent a bombarder la cible en éjectant des atomes qui se

précipitent sur la surface du substrat place face a la cible.

2.3. Pulverisation cathodique

2.3.1. Définition de la pulvérisation

Durant I’interaction de I’ion incident avec un matériau solide, elle provoque deux types de
collisions (voir figure 11.2) :
a) Les collisions élastiques des ions incidents avec les noyaux de la cible qui introduit le
déplacement des atomes du milieu en provoquant I’éjection des atomes de solide.
b) Les collisions inélastiques des ions incidents avec le nuage électronique de matériau
en conduisant a I’ionisation ou a 1’excitation du milieu. Ceci conduit a 1’émission des

électrons secondaires ou bien des photons.
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Interactions Ions incidents

elastigues My, Z,
Particules rétrodiffusées Y I_nt};ra_c_tious.
@, I, 1, 1) inélastiques
Particules pulvérisées
(VE, MIF, M-, MO, ML ») Photons
. Ravyons X

Electrons secondaires

7
0

\

\ Matérian

. cible M,, Z,

Ion implanté

Fig. 11.2: Les phénomenes mis en jeu durant la pulvérisation ionique

La pulvérisation est un ensemble des phénomenes par lesquelles les atomes quittent la
surface d’un solide, suite au bombardement par un faisceau des particules énergétiques. Ainsi,
ces atomes peuvent a leur tour engendrer une série de chocs avec d’autres atomes de matériau
et déplacer un certain nombre d’atomes. Les particules éjectées peuvent étre des atomes
neutres, des ions positifs ou négatifs, des électrons, voire méme des photons. La cascade de
collisions se développe jusqu’a ce que les atomes mis en mouvement atteignent une faible
énergie apres quelques collisions.

A proximité de la surface, il y a certains atomes mis en mouvement qui possedent une
énergie suffisante pour s’extraire de la cible qu’on ’appelle les particules pulvérisées.
Dans le cas de faisceaux intenses ou d’ions lourds, le phénomene de pulvérisation entraine
1’érosion du matériau.

Dans un alliage, la pulvérisation n’est pas identique pour tous les atomes, on parle alors de
la pulvérisation préférentielle.
Selon la gamme d’énergie de 1’ion incident, nous distinguons deux types de pulvérisation : la
pulvérisation induite par le pouvoir d’arrét nucléaire dite la pulvérisation nucléaire et la
pulvérisation induite par le pouvoir d’arrét é€lectronique qu’on I’appelle la pulvérisation
électronique
Le matériau pulvérisé est caractérisé par de grandeurs physiques :

e [ ’¢nergie de déplacement qui représente la force de liaison des atomes au sein d’un

matériau.

e L[’¢nergie de surface qui représente la force de liaison des atomes a la surface d’un

matériau.
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En effet, pour qu’un atome soit pulvérisé, on doit lui donner assez d’énergie pour vaincre

toutes ces forces des liaisons.

2.3.2 Description générale de la technique de la pulvérisation cathodique :
Le matériau a déposer appelé matériau cible est introduit dans une enceinte a vide, sous
forme d’une plaque de quelques millimétres d’épaisseur et de dimensions comparables a celle

de la piece a recouvrir.

] e Cible (cathode)

Groupe de
pompage
I — = o =
- (+) Anode servant de
porte-substrats
Ar

Fig. 11.3 : Schéma de diapositive de pulvérisation cathodique (en DC)

_Plasma d'argon
{décharge huninescente)

Cette cible est fixée sur une électrode refroidie (la cathode) qu’on porte a une tension négative
de 3 a 5 kV. Une deuxiéme ¢€lectrode (I’anode) est disposée parallelement a la cible, a une
distance de quelques millimetres. Dans de nombreux cas, 1’anode sert de porter le substrat,
elle est généralement maintenue a la masse.

Si la pression résiduelle dans I’enceinte est comprise entre 1 Pa et 10° Pa, le champ
¢lectrique créé entre les deux électrodes provoque I’ionisation du gaz résiduel. Cette
ionisation apparait sous forme d’un nuage luminescent, localisé entre les deux électrodes.
C’est ce phénomene que 1’on observe dans les tubes fluorescents. Au méme moment, un
courant électrique s’établit entre les deux électrodes. Le gaz résiduel devient conducteur, il
contient alors :

e des électrons, qui sont attirés par 1’anode,
e des ions positifs qui sont attirés par la cible (cathode).

Si on place une piece devant la cible, on observe que cette piece se recouvre
progressivement d’une couche du méme matériau que celui de la plaque constituant la cible,

si le gaz résiduel est celui d’argon, un plasma est créé entre les électrodes.
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Le schéma de principe de la pulvérisation cathodique est présenté dans la figure (11.4) :

Cathode

Anode \

V+

Amorgcage
Plasma

d'Argon

Plasma

Substrat

Fig. 11.4 : Schéma de principe de la pulvérisation cathodique.

e processus (a) : les atomes d’Ar sont frappés par des électrons libres qui sont accélérés
a haute tension

e processus (b) : ionisation du gaz pour avoir d’ions Ar+

e processus (c) : la migration des ions Ar” (accéléré) vers la cathode.

e processus (d): Sous I’effet de bombardement ionique par des ions Ar+, des atomes de
la cible sont arrachés par collisions et traversent ensuite le plasma (espace ionisé)
pour se condenser sur le substrat.

e processus (b’) et (b’’): due a I’ionisation de I’argon, il produit des électrons
secondaires. Ces électrons sont eux- mémes accélérés (la cible chargée négativement

conduit la répulsion entre eux)

Grace a la nature de gaz injecté, nous pouvons distinguer deux types de pulvérisation :
simple et réactive.
Dans la pulvérisation simple, I'atmosphere de la décharge est chimiquement neutre, c'est-a-
dire que I'on produit un vide de 10®torrs. On injecte ensuite le gaz d'argon pur pour créer le
plasma.
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Dans le cas de la pulvérisation cathodique réactive, I'atmosphere du plasma est réactive, c'est-
a-dire que I'on introduit un certain pourcentage de gaz actif dans I'argon, par exemple de
I'oxygene O,ou de l'azote N,. Dans chacun de ces cas, la cible peut étre constituée d'un
élément simple ou bien d'un composé.

Il existe différents types de systemes de pulvérisation cathodique, suivant le mode de création
du plasma ou la nature de la cible (conductrice ou isolante) : diode a courant continu, triode a
courant continu, ou par la haute fréquence. Nous décrirons ces méthodes de pulvérisation

cathodique par la suite.

2.3.3. Réacteur de la pulvérisation cathodique :

Les décharges diodes sont les premieres décharges a avoir été utilisées pour le dép6t de
films minces. Elles sont produites par 1’application d’une différence de potentiel entre deux
électrodes immergées dans un gaz a basse pression, conduisant a la création d’un plasma. Le
matériau a pulvériser constitue généralement la cathode du dispositif (électrode polarisée
négativement). Cette électrode peut étre alimentée en continu (DC), pour le dépbt de
matériaux conducteurs, ou en radiofréquence (RF), pour le dép6t de matériaux conducteurs et
isolants. Les problemes rencontrés par ce procedé sont liés a la faible densité du plasma et a la
faible vitesse de dépdt lors d'une pulvérisation DC ou RF. Un dispositif supplémentaire basé

sur I'effet magnétron peut augmenter le rendement de la pulvérisation DC et RF.

2.3.3.1Pulvérisation cathodique diode en courant continu :

Ce dispositif est composé d’une enceinte a vide ou régne une pression résiduelle inférieure
a 10°%torr, dans laquelle ont été disposées deux électrodes planes, cathode et anode, distantes
de quelques centimetres. La cathode froide, sur laquelle le matériau a pulvériser est fixe, est
reliée au pdle négatif d’un générateur de tension de quelques kV. L’anode, sur laquelle se

trouve le substrat, est reliée a la masse [2].Ce dispositif est schématisé sur la figure (11.5):
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| + Anode
L 1(Substrat)

el Plasma

- Cathode
I
{ Cible)

Fig.11.5 : Le systéeme de pulvérisation de type "diode"

2.3.3.2 Pulvérisation cathodigue a haute fréquence

Le dispositif a haute fréquence présente la méme structure que la pulvérisation diode DC,

maison remplace le champ électrique continu par un champ électrique alternatif a haute
fréquence de I’ordre du MHz (1 kV créte a créte). On peut ainsi maintenir la décharge jusqu’a
une pression inférieure & 10°torr. Si I’on ajoute un champ magnétique continu au champ
électrique & haute fréquence, on peut maintenir une décharge stable jusqu’a quelques 10™torr.
Ceci est un avantage considerable car le libre parcours moyen des molécules gazeuses est
d’environ 50 cm. La plupart des atomes ¢&jectés de la cible ne rencontreront pas les molécules
du gaz résiduel.
L’avantage essentiel de ce procédé est de permettre la pulvérisation de n’importe quel
matériau, qu’il soit conducteur ou isolant car dans des systemes a courant continu les
charges électriques des ions bombardant la cible s’accumulent a sa surface. Elles y créent un
champ électrique qui repousse les ions du plasma, ce qui a pour effet de réduire
considérablement D’efficacité¢ de la pulvérisation. Pour éviter cela, on choisit d’utiliser un
plasma de haute fréquence. Dans le cas du systéme triode, on applique une tension de haute
fréquence a la cible. On ¢limine de cette manicre, d’une alternance a 1’autre, les charges qui
ont tendance a s’y accumuler.

Considérons par exemple une plaguette de saphir(Al,O3) placée sur un conducteur porté a un
potentiel de haute fréquence. Lorsque ce conducteur est porté a un potentiel négatif par
rapport au plasma, il attire les ions qui pulvérisent le saphir jusqu’a ce que les charges
positives ainsi apportées créent un potentiel égal et opposé au potentiel du conducteur. La
pulvérisation s’arréte puisque I’attraction des ions est compensée par le potentiel des charges

a la surface du saphir. Si nous inversons la polarité du conducteur, celui-ci va attirer les

40



Chapitre 11 Pulvérisation cathodigue

¢lectrons présents dans le plasma. Ces ¢électrons en s’accumulant sur la cible vont neutraliser
la charge positive, autorisant ainsi de nouveau [’attraction des ions au cours de 1’alternance
suivante. Ainsi, une différence de potentiel continue se crée entre le plasma et la cible, la cible
étant portée au potentiel négatif.

Une des applications les plus fréquentes de cette méthode est la réalisation de films
multicouches isolant-conducteur avec des machines équipées de plusieurs cibles haute
fréquence. Ces machines sont utilisées pour la réalisation de condensateurs en couches

minces.

2.3.3.3. Pulvérisation cathodique a un effet magnétron

Quand on place derriére la cible des aimants de la maniere présentée dans la figure (11.6.)
On obtient devant la cible une zone ou le champ magnétique est pratiquement parallele a la
cible c'est-a-dire perpendiculaire au champ électrique. Dans cet espace, les électrons ont des
trajectoires cycloidales qui s’enroulent autour des lignes de champ magnétique. Les électrons
sont donc retenus au voisinage de la cible ce qui augmente leur probabilité d’interaction avec
les atomes de la phase gazeuse et favorise l'ionisation. L’augmentation de la concentration
ionigue se concrétise par une augmentation de la vitesse de pulvérisation donc du dépét. De
plus, il est possible de maintenir la décharge a plus faible pression ce qui permet d’obtenir des
dépdts de plus grandes puretés. Le seul inconvénient de la pulvérisation a effet magnétron est

I’apparition d’une érosion non-uniforme sur la cible.

Atomes pulvérisés

Zone de plasma
imtense
Lignes de champ

S Cible
N S
S N

Fig. 11.6 : Schéma d'une cible d'un pulvérisateur a effet magnétron.
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2.3.4. Parametres expérimentaux obtenus de la pulvérisation

Il existe différents paramétres expérimentaux qui influencent sur la pulvérisation. Parmi
ces parameétres on peut citer : 1’énergie de pulvérisation, la surface active, I’épaisseur de la
couche mince, la technique du vide utilisée, la géométrie de 1’ensemble de systéme de dépot,
le temps de dépdts, la distance entre les électrodes, la composition chimique de gaz

employé......

2.3.4.1. Energie seille de pulvérisation

L’¢énergie de seuil de pulvérisation représente un paramétre important. Pour émettre un
atome hors de la cible, il est nécessaire de lui transmettre une énergie suffisante pour
I’extraire de la cible. L’énergie seuille Eq correspond donc a 1’énergie minimale que doit avoir
la particule incidente pour pouvoir provoquer cette émission.

Bradley [3] suggere une énergie de seuil de forme

AU icon 4
Eth = 2
(u+1)

Avec

e u:lerapport entre la masse de 1’atome-cible et celle de projectile incident

o U Liaison - ’énergie de liaison de 1’atome au sein du matériau.
Selon cette formule, I’énergie minimale pour mettre en mouvement un atome est de 1’ordre de
dizaine d’eV. Cette valeur reste en dessous de la valeur réelle car elle ne considere pas de
potentiel a la surface. Dans la plupart des cas, 1’énergie de liaison de surface est considérée
comme équivalente a 1’énergie de sublimation du matériau. Elle est généralement de 1’ordre

de quelques eV [4]. Cette énergie dépend de la nature de la cible.

2.3.4.2. Distance entre les électrodes

La distance entre les €lectrodes doit étre optimisée. En effet, si la distance est trop grande, la
décharge est concentrée au centre de ces deux électrodes. Cela provoque le bombardement
exclusif du centre de la cathode. Si la distance est trop petite, la décharge est dispersée, ce qui
provoque un bombardement sélectif du bord de la cathode. Dans ces deux cas, I'homogénéité
du film est mauvaise.

En général, cette distance doit étre comprise entre quelques centimetres et quelques dizaines
de centimetres.
Dans tous les cas, il faut prévoir le refroidissement de la cathode car la dissipation d'énergie

résultant de l'impact des ions peut provoquer la fusion de celle-ci On peut placer
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I'enceinte dans un champ magnétique. Ce champ tend alors a localiser le plasma par suite de
I'action de la force de Lorentz sur les particules chargées. On peut ainsi augmenter la densité
du plasma au voisinage de la cible, ce qui permet d'accroitre l'efficacité du dispositif. C'est
ainsi que la pulvérisation cathodique est utilisée pour la fabrication de films minces.

2.3.4.3. Composition chimique

La composition chimique de couche mince dépend principalement de la cible. Chaque
atome pris dans une phase donnée possede un rendement de pulvérisation différent. Celui-ci
dépend de I’énergie des particules incidentes, de leurs angles d’incidence ainsi que de la force
de liaisons chimiques des atomes de surface. Il dépend également du numéro atomique de la

cible, comme il est bien illustré sur la figure(11.7).

Ag
c
Q 2.6 S T
ﬁ 2.4-Ar(’ Lon ) - N & i t
K] ~=(400 eV - e
‘E _— 23.-5 | Au
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g 0.21, i
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nombre atomique

Fig.11.7: Variation de rendement de pulvérisation en fonction de nombre atomique dans le cas

des ions d’argon d’énergie de 400 eV [6].

2.3.4.4. Vide utiliseé

Le parameétre de vide joue un réle trés important pour éviter la pollution de la couche
¢laborée. L’enceinte de la pulvérisation constitue d’un groupe de pompage primaire et
secondaire, lui permettant d’atteindre des vides résiduels de I’ordre de 10™ torr. Ce pompage
permet de conserver la pression et une atmosphere riche en gaz neutre et constamment

renouvelés.

43



Chapitre 11 Pulvérisation cathodigue

2.3.4.5. Pression

La pression influence sur 1’énergie et les angles entre la normale du substrat et la
trajectoire des particules incidentes. A forte pression, le libre parcours moyen des particules
pulvérisées diminue ce qui correspond a un nombre plus important de collisions. Il se
produit alors d’une part, une perte d’énergie des espéces incidentes et d’autre part, une
augmentation des angles d’incidence par rapport a la normale au substrat
2.3.4.6. Temps de dépbt

D’apres la figure (I1.8), la variation de 1’épaisseur de couche mince élaborée lice
directement au temps de dépbt. Par conséquence, si le temps augmente, la concentration des

atomes arrachés augmente. Alors, 1’épaisseur de film aussi augmente

500 —

400

300

i

; T T T y T T T T 1
(1) 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Temps de dépot t{min)

Epaisseur d(nm)

Fig. 11.8 : Influence de temps de dépdt sur 1’épaisseur de la couche CdS

2.4. Régimes de la pulvérisation

Nous citons trois régimes de pulvérisation nucléaire : régime des collisions simples, régime
de cascades linéaires et de cascades non linéaires ou de pointe, qui se différencient par la
guantité de matiére mise en mouvement et son comportement.
2.4.1. Régimes de collisions simples

Dans ce cas, I’ion ne met que peu de particules en mouvement puisque leur énergie
d’impact est faible. Ce régime est typique pour des ions légers a basse énergie (de 50 eV a 1
keV). Le mouvement des atomes s’arrété aprés certains événements de collisions. Donc la
cascade ne se développe pas vraiment. Et par consequence, la pulvérisation ne resulte alors
que des séquences spécifiques qui ne feront intervenir qu’un nombre restreint d’atomes.

La figure (11.9) montre les mécanismes de base qu’on rencontre dans ce régime.
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Fig. 11.9 : Régime de collisions simples

2.4.2. Réegime de cascades linéaires

Dans ce régime, les collisions entre les atomes cibles et le projectile donnent naissance a
des atomes de recul assez énergétiques pour qu’ils puissent créer des atomes de recul d'ordre
supérieur (voir figure 11.10).Ce régime apparait lorsque 1’énergie de projectile est de 1’ordre
de 1 keV jusqu’a quelques keV et aussi pour des ions lourds. La théorie de cascade de
collision linéaire a été développée pour des cibles amorphes par la résolution des équations de
transport de Boltzmann, en utilisant les sections efficaces appropriées pour les collisions

nucléaires.

| *. \ ) i,

w

030 0p 0

|
|

|

\

i

Fig. 11.10 : Régimes de cascade de collisions

2.4.3. Régime de pointe

C’est la situation ou la majorité d’atomes dans un certain volume pointe sont mis en
mouvement par des collisions avec d’autre d’atomes de la cible (figure I1.1).Ce processus
conduit & des effets non linéaires. Les particules sont en équilibre thermique local. Le
phénoméne de la pulvérisation ne peut pas étre décrit par le modéle de collisions binaires
mais par une superposition des cascades de collisions. Ce régime s’applique dans le cas ou

I’énergie de 1’ion primaire est tres €levée (de 1’ordre de 100 keV ou plus)
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Fig. 11.11 : Régime de pointe

2.5. Rendement de pulvérisation

2.5.1. Définition

Le rendement de pulveérisation peut aussi appeler le taux de pulvérisation, il correspond au
nombre moyen d’atomes enlevés de la surface par le nombre d’ion incident. Il est défini

comme suit.

nombre d'atomes émis

e 1.2
y nombre d'ions incidents (1L.2)

Cette grandeur est exprimee en (atomes/ion). Le rendement dépend de 1’énergie d’impact, de
I’angle d’incidence et de la nature de projectile et de la cible.
2.5.2. Influence de I’énergie de I’ion (gaz rare ou gaz réactif)

L’énergie de I’ion projectile détermine la quantité d’atomes mis en mouvement au voisinage
de la surface. En effet, plus 1’ion incident est énergétique plus il aura plus d’énergie a
transmettre aux atomes de la cible. Par conséquence, la cascade sera plus vaste et il est
raisonnable de penser que lorsque 1’énergie de la particule incidente augmente, le nombre de

particules pulvérisées augmente
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2.5.3. Influence de I’angle d’incident

Par convention, ’angle d’incidence représente 1’angle entre la direction de I’ion et la
normale a la cible. Cet angle joue un réle trés important dans 1’évolution de rendement de
pulvérisation. D’une maniéré générale, ce dernier augmente jusqu’a un maximum repéré par
O par rapport a la normale de la surface de 1’échantillon En effet, quand I’incidence s’écarte
de la normale, la cascade de collisions est rapprochée a la surface de la cible. Par
conséquence, la probabilité d’extraire des atomes de la cible augmente. Et de cout, le
rendement de pulvérisation augmente. Et inversement, lorsque I’angle devient trop rasant,
certains d’ions sont rétrodiffusées et ne transmettre qu’une partie de leurs énergies. Ceci

implique que le rendement va diminuer par la suite

Faisceau d’ions Atftomes .
Faisceaun

pulvérisés \/ d’ions
LA
\‘/"‘?
Cascade cible
//\\ Cascade
de collisions

de collisions

cible
(a)

Fig. 11.12: Schéma de la cascade de collision en fonction de 1’angle d’incidence

(b)

() Incidence normale et (b) incidence oblique

La forme générale de 1’allure d’évolution de taux de pulvérisation en fonction de 1’angle

incidente est représentée dans la figure (11.13).
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Fig.11.13 : Forme générale de la courbe du taux d’érosion en fonction de I’angle d’incidence

2.5.4. Influence de la charge du projectile

Concernant la nature de projectile, il existe deux catégories : les ions monochargés et les
ions multichargés.
Dans le cas des ions monochargés, la nature chimique de 1’élément modifie le rendement de la
pulvérisation d’'une maniere un peu observable. Par contre dans le cas des ions multichargés,
la neutralisation de la charge modifie la surface de la cible et par conséquence le taux de
pulvérisation
2.5.5. Influence de la nature de la cible
Parmi les parameétres de la cible qui influencent sur le taux de pulvérisation, on cite
2.5.5.1. Masse de I’atome cible

Nous avons déja vu que la masse est une grandeur importante qui participe dans le
phénomeéne de collisions et par conséquence sur le taux de pulvérisation.
2.5.5.2. Energie de liaison :

Ce parametre joue un réle important au niveau de la surface par ce qu’il influence sur la
probabilité d’extraire des atomes hors du matériau. Il contribue également au niveau de
volume par ce qu’il contrdle le développement de cascade.
2.5.5.3. Densité du matériau
Iy a aussi la densité qui joue un réle trés important dans la répartition de 1’énergie durant la

collision.
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2.5.5.4. Rugosité
La rugosité de la surface peut également changer le taux de pulveérisation partiellement.
2.5.5.5. Cristallinité

Le réseau cristallin influence sur le rendement de pulvérisation d’un matériau. Dans ce cas-
14, il existe un effet appelé effet de canalisation (Channeling effect). Cet effet diminue
I’interaction de I’ion a I’intérieur du matériau ce qui entraine une diminution du taux de
pulvérisation.
On peut signaler ici que dans le cas des ions lourds ou d’une dose importante, le réseau tend a
étre détruit ou déformé par le bombardement. Si la forme du réseau est trop déformée, on
parle alors d’amorphisation. Lorsque la cible est endommagée alors le parcours moyen des
ions tend vers celui d’un matériau amorphe et le rendement augmente.
2.5.5.6. Température

La température a son tour modifie les énergies de liaison entre les atomes de la cible et
donc peut influencer sur le taux de pulvérisation. En effet, a basse température les dommages
crées par le bombardement sont plus importants, le rendement diminuera. Par contre, a haute
température les dommages sont réparés par les mécanismes de transport, le taux de
pulvérisation augmentera.
2.5.6. Pression résiduelle

Quand la pression de gaz résiduel change, le rendement de pulvérisation aussi varie. Cet
effet joue un role trés important dans le cas ou I’introduction de composés chimiquement
actifs comme 1’oxygéne. La figure (I1.14) représente les résultats de la variation de rendement
de pulvérisation du silicium par des ions d’argon d’énergie 5.5 keV en fonction de la pression

résiduelle d’oxygeéne
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Fig. 1. 14: Variation de rendement de pulvérisation du silicium en fonction de la pression
résiduelle d’oxygene
On observe que le rendement de pulvérisation ne conserve sa valeur que pour une pression

inférieure & 107™torr. Par contre, il se décroit rapidement pour des pressions supérieures.

2.6. Traitement théorique de la pulvérisation

Depuis plus de 150 ans, le phénoméne de pulvérisation est connu. En effet, nous avions
constaté que les ampoules se métallisaient. Cette métallisation était due au bombardement de
la cathode par des ions produits par la décharge.

Aujourd’hui, nous savions que la pulvérisation est causée par de cascades de collisions
provoquées par I’ion lorsqu’il pénetre dans la cible. En fait, Thompson et Sigmund sont
parvenus a évaluer théoriquement le rendement de pulvérisation et la distribution en énergie
des atomes pulvérisés de la surface d’une cible amorphe sous ’effet d’ions énergétiques. Ces
deux modeles sont basés sur I’approximation de transport linéaire en supposant que les

vitesses de particules subissent a la statistique de distribution de Boltzmann.
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2.6.1Modéle de Thompson
En 1968, Thompson proposa une formule analytique pour calculer le coefficient de
pulvérisation sous I’impact d’ions rapides. Elle est basée sur l’analyse de spectre de
distribution en énergie des atomes pulvérisés subissant des cascades de collisions aléatoires
induites par des ions lourds d’énergie dans 1’ordre de quelques dizaines de KeV. La formule
de rendement proposée par Thompson dans le cas d’incidence normale de I’ion est comme
suit
2N D E, M (2,2,)"
8e U M,+M,

s
Avec :

N : est la densité atomique de la cible

ao - est le rayon de Bohr

Er.est I’énergie de Redberg

e : est la charge élémentaire

Us . est I’énergie de liaison de surface

Mi, M3 . sont les masses d’1on incident et d’atome cible respectivement

Z1, Zy: sont les numéros atomiques de 1’ion incident et d’atome cible respectivement

Cette formule qui est indépendante de 1’énergie de I’ion incidente est valable pour des

énergies de quelque dizaines de keV.

2.6.2. Modéle de Sigmund

La théorie de Sigmund [16] considére qu’il faut avoir quatre quantitées a fin de pouvoir
estimer la pulvérisation de la cible sous le bombardement ionique :
1. La proportion d’énergie déposée par 1’ion ou répartie par les atomes en mouvement
dans la region proche de la surface
2. La quantité d’atomes proche de la surface qui sont mis en mouvement a faible énergie
3. La quantité d’atomes qui se dirigent vers la surface
4. La probabilité pour que des atomes échappent de la surface
Le calcul de rendement de pulvérisation par Sigmund est basé sur la résolution de 1’équation
de Boltzmann en utilisant les hypothéses suivantes:
e Lacible est considérée amorphe et infinie.
e Les collisions ions/atomes et atomes/atomes sont supposées binaires.

e Le pouvoir d’arrét électronique et les forces de liaisons en volume sont négligeables.
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e Le rendement de pulvérisation est proportionnel a 1’énergie déposée dans une couche

mince pres de la surface, le coefficient est déterminé par le pouvoir d’arrét nucléaire

Sigmund a réussi pour une incidence normale a obtenir la formule suivante :
Pour E< 1 keV:

3 M, E
y(E) _(4z2jm(|\/|_1ju ............................................................ (11.4)

S

Tel que :

A @ est une fraction d’énergie transférée

Us . c’est I’énergie de liaison ou de sublimation

a : est une fonction tabulée par Sigmund du rapport de masse, il s’écrit comme suit :

a=0.15+0.13% .......................................................................... (11.5)

1

Pour E> 1 keV :

M,) S,
y (E)=0.042« (M—l](us) ............................................................... (11.6)

Sy est le pouvoir d’arrét nucléaire qui s’écrit de la forme suivante :

s, (E)=84375.— &%z M,

5, (=) est le pouvoir nucléaire réduit en fonction de 1’énergie réduite, il s’écrit comme suit :

_ 3441/eIn(e+2.718)
1+6.355\s +g(6.882J§ —1.708)

S, (¢)

L’expression finale du rendement de pulvérisation apres 1’injection de 1’expression de pouvoir

d’arrét nucléaire devient :

M zZ M S, (¢)
y (E :3.560{ 2] =2 }[ L }{ ............................. (11.9)
(E) M, (Zl%+22%)% (M,+M,) .
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Malheureusement, cette expression du coefficient de pulvérisation n’est pas vraiment valable
pour des ions légers ou des particules incidentes ayant des énergies proches de seuil de la
pulvérisation
Actuellement, il sert comme un modele d’ajustement pour les différents modéles semi-
empiriques et pour les codes de simulation numérique élaborés dans le cadre du régime de
cascades de collisions.
2.7. Traitement semi-empirique de la pulvérisation

La prévision de taux de pulvérisation est un objectif de plusieurs travaux expérimentaux.
Cependant, pour des raisons de temps et de couts, les valeurs expérimentales du rendement
sont remplacées par des évaluations théoriques ou semi-empiriques.
En effet, le modéle développé par Sigmund devient insuffisant lorsque 1’énergie d’ions
incidents est relativement faible. C’est pourquoi, les chercheurs ont ajouté quelques
paramétres empiriques  pour améliorer 1’ajustement de ce modéle aux données
expérimentales.
Les modeles semi-empiriques se distinguent par les trois corrections principales

v" Une correction due a la contribution de la perte d’énergie électronique

v Une correction due a I’effet de seuil de pulvérisation

v' Un facteur correctif spécifique a la cible
2.7.1. Formule semi-empirique de Bohdansky

La formule de Bohdansky [5] est utilisée pour déterminer le rendement au-dessus de seuil de

pulvérisation Eg. Cette formule qui est basée sur le modéle de Sigmund, utilise Ila
compilation de données expérimentales pour obtenir les constantes d’ajustement.

La formule de Bohdansky s’écrit sous la forme suivante :

F R % 2
y(E):0.042aSUL?p 1—[ﬂj (1—5) ............................................ (I1.10)

S

Tel que :

a : est un parameétre correctif

Ry . / P . 7
— -estun facteur correctif pour la perte d’énergie €lectronique. Il dépend du rapport de masse

M/ M;.
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E,; : est ’énergie de seuil de pulvérisation

Récemment, cette formule été révisée par Eskstein et Preuss en se basant sur les données
expérimentales et sur la simulation numerique. Selon ces auteurs, la nouvelle forme est

donnée par la relation suivante:

Avec :

E est I’énergie réduite

g,b A,b, Ein et p sont des parametres d’ajustement aux données expérimentales de rendement
de pulvérisation.

S.K"C est le pouvoir d’arrét nucléaire réduit relative au potentiel Kr-C . 1l est donné par la

I’expression suivante

S5 ()= 0.5In(1.2288¢ +1)
" £+0.1728¢ +0.0085°15%

2.7.2.Formule de Matsunami et Yamamura

A T’aide de la combinaison de la théorie de Lindhard de pouvoir d’arrét nucléaire et
électronique avec la compilation des données expérimentales de rendement de pulvérisation,
Matsunami et Yamamura ont pu développer deux formules semi-empiriques identiques dont

la forme génerale est comme suit

y(E)=0.042“Q18”A(E) £1— 5} .................................................... (IL.13)

Tel que :
Se (€) est le pouvoir d’arrét électronique réduit

Si'F(E) est le pouvoir d’arrét nucléaire pour le potentiel TF évalué par la relation

suivante
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_ 3441/eln(e+2.718)
1+6.355\¢ + £(6.882+/¢ —1.708

Si(E)

................................................... (11 .14)

s,Qet A : sont des parametres d’ajustement des données exprimentales

Dans ce cas-la, ils ont concédéré que la pulveérisation résulte de la cascade des collisions et
pardes collisions simples simultanément. En fait, lorsque les ions incidents sont lourds,
I’éjection de la matiére de la surface provient des cascades de collisions. Par contre, pour des

ions légers, le régime de collision simple devient plus dominant.

En 1984, Matsunami [18]a montréque dans la formule de rendement de pulvérisation, la
valeur de« s » est 2.8 pour tous les élements de tableau périodique et que le paramétre A

s’écrit sous la forme suivante :

Ay =0.35U, oo (I1 .15)

Tandis que dans la formule de Yamamura, le facteur « s» est fixé & 2.5 (sauf que pour

certains élements il prend 2.8) et le paramétre A est donné par la relation suivante :

A, S e, (1 .16)

2.7.3. Energie seuil de pulvérisation

La notion d’énergie seuille est une notion ambigue. Par conséquence, cette notion a été
introduire exprémentalement. Elle est minorée par 1’énergie de surface. Toutefois,
Bohdansky, Matsunami et Yamamura [1,18,19] avaient proposé une loi pour calculer Eg en
utilisant 1’énergie de surface Us et le facteur d’énergie transférée par collision élastique

y=4MM,/ (M, +M,)’[13].

Le tableau suivant résume I’expression de 1’énergie de seuil pour chacun des modéles

introduits[14].
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Nom Expression de Ey,

Bohdansky [1] E. . au, (Mzy 2/ POUT w—“ <3
‘I-f

E —}3

Yamamura 1 [20]

1.5 U, M, .1’
E,, = 1+138(2) ]
Tel que h=0.834 pour % =1

Et h= 0.18 pour % <1

Matsunami [18] E —yu [
th ~— “= .

jl 4:|

Yamamura 2 [21]

E,, = [n 214+4??[

i)

Tableau I1.1 : les expressions de 1’énergie de seuil pour les différents modéles

Ces formules semi-empiriques sont développées pour corriger 1’erreur de rendement de
pulvérisation a basse énergie. C’est pour cela, ils ont introduit une fonction supplémentaire au

modeéle de Sigmund ayant la forme suivante

E Ew 4|
fl| = L () 2 e .17
( Eo) { (Eo) } ( )
Alors, I’expression de rendement devient:
% S
20'04205 M, S, (Ep)|1- L e (11.18)
us Ml EO

Dans le tableau 11.2 nous donnons les expressions de rendement de pulvérisation proposes par

les différents auteurs [14].
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Auteur Expression de rendement de pulvérisation
Sigmund [16 '?"3'42
g [16] y= o)
Matsunami 1 [17] 0.042 Eo1, 1"
y = 0[1- Y]
ED
Bohdansky [1 0.042 (M, E, E.n)\?
el B )
U, M,y Ey E,
Yamamura [19] 0.042 M, Epo1, T
y = ——a(z2)s,(E) [1 - (=2)"]
= Ml ED
Matsunami 2 [18 0042 Epo1, 1"
el y = 01— G|
o

Tableau 11.2 : les expressions de rendement de pulveérisation obtenue par les déférents

modeles

Les expressions du paramétre a. pour chaque modele sont présentées dans le tableau 11.3

Auteur

Expression de o

Bohdansky [26]

M.,
a 0.2 pour — < 0.5
M,y

2

M.y /3
oo 0.3 (—‘) pour 0.5
M,

1

Yamamura [24]

Matsunami [22]

o= 0.1+ 0. 155( 2o
1
ME o 125
o= 0.08 + 0.154( ) + 0. 0145( —3)
Ml 1

Tableau 11.3 : les expressions de a pour les différents modéles

57




Chapitre 111

Simulation et Techniques expérimentales



Chapitre 111 Simulation et Technigues expérimentales

3.1. Introduction

Certains processus d'évolution de la microstructure peuvent étre directement étudiés
expérimentalement, tandis que d'autres restent inaccessibles par les techniques disponibles.
Les simulations informatiques peuvent souvent compléter les informations obtenues a partir
de I’expérience [1]. Les phénomeénes induits par pulvérisation cathodique sont provoqués par
un grand nombre de particules et sont donc difficiles a déduire par un simple calcul. De ce
fait, les simulations sont particulierement bien adaptées pour les étudier. Avec le
développement des outils informatiques, il devient possible de simuler le procédé de dép6t
complet (¢jection de mati¢re de la cible, transport jusqu’au substrat et croissance des couches
minces). Ces trois étapes de la pulvérisation, qui ont été définies précédemment, peuvent étre

simulées avec différents codes de simulation.

3.2. Codes de simulation de la pulveérisation cathodique

La simulation numérique du procédé de pulvérisation cathodique s’est appuyée sur les trois

grandes étapes suivantes :
1- La création de vapeur métallique lors du bombardement ionique par un gaz non reactif (par
exemple I’argon).

2- Le transport des espéces pulvérisées depuis la cible jusqu’a la surface du substrat dans une

atmospheére résiduelle ou réactive.

3- La croissance du dépdt sur le substrat.

Pour chaque étape, nous pouvons utiliser 1’un des codes suivants :

1- SRIM (Stopping and Range of Ions in Matter) est un logiciel libre simulant 1’éjection de

maticre de la cible suite a ’impact avec un ion.

2- SIMTRA (Simulation of Metal Transport) est un logiciel libre simulant le transport des

atomes de la cible jusqu’au substrat.

3- Simul3D est un logiciel de laboratoire payant qui permet de simuler en trois dimensions la

croissance des dépots.
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Stratégie expérimentale

Paramétres
d'entrée
Paramétres
de sortie

Simul3n

(b)
= Stratégie numérique @

Fig. I11.1 : stratégie numérique .a) SRIM pour simulation I’éjection de matiére de la cible
sous bombardement ionique (~4h) .b) SIMTRA simule le transporte des atomes de la cible
jusqu’au substrat (~1/4h). ¢) MARLOW simule la croissance du dépét sur le substrat (~5min)

[1].

Bien que SRIM simule la pulvérisation des atomes sous I’impact des ions, il existe d’autres
codes similaires. lls se déférent principalement par la nature du milieu cible, la gamme
d’énergie considérées et les grandeurs calculées. Le tableau 111.1 donne une comparaison
entre les codes SRIM [3.4], TRIDYN [5] et MARLOWE [6]. Ces trois codes sont souvent

utilisés pour modeliser la pulvérisation cathodique.

Code Matériau de la Gamme Grandeurs
cible )y . calculées
d’énergie
SRIM (TRIM) Amorphe 10 eV-2 GeV Pulveérisation,

profondeur de
pénétration moyenne,

déplacements

TRIDYN Amorphe 0.1 keV-1 MeV Pulvérisation,
changement de
composition

MARLOWE Amorphe, > 1 keV Pulvérisation,
cristallin diffusion ionique

Tableau. I11.1 : Codes de simulation de 1’éjection de matiére de la cible [3-6].
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3.2.1. Méthode de simulation Monte Carlo

Les simulations de type Monte-Carlo sont tres rapides et rendent ainsi possible une analyse
statistique sur un grand nombre d’événements. Cette méthode repose sur 1’utilisation d’un
générateur de nombres aléatoires qui doit fournir des nombres issus d’une distribution
uniforme [7]. Pour que ces nombres soient vraiment aléatoires, il est nécessaire de satisfaire
un certain nombre de criteres a la fois la moyenne, la variance, mais aussi tous les moments
de la distribution doivent étre ceux d’une distribution uniforme
Dans les premiers temps, on peut le génére des nombres aléatoires pour appliquer la méthode
Monte Carlo, par des différentes maniéres :

— tables de nombres aléatoires établies a partir de certains phénomeénes physiques.

— Générateurs de nombre aléatoires : cette méthode fait appel aux ordinateurs. Les nombres
obtenus doivent constituer une serie non reproductible, mais le test de non reproductibilité est
difficile a réaliser. De plus, le stockage des résultats au cours du calcul, encombre la mémoire
de I’ordinateur.

Pour contourner ces difficultés, on utilise actuellement des nombres pseudo aléatoires. Les
nombres pseudo aléatoires différents des nombres aléatoires par le fait que lorsque le premier
est arbitrairement choisi, toute la suite est complétement déterminée et reproductible.

Par cet effet, on peut appliquer des tests de qualité et vérifier le programme dans lequel ils
sont utilisés. Une des formules les plus utilisées pour engendrer des nombres pseudo

aléatoires a distribution uniforme, est :

X =(@, +b)mod(m) ... (IL.1)

Les nombres pseudo-aléatoires sont assimilés a une suite {Ri} de nombres qui sont
uniformément distribués dans l'intervalle [0,1].

L'utilisation de cette suite permet de sélectionner un événement a partir d'une loi de
probabilité p(x), continue ou discréte, reliée au phénomene physique que l'on cherche a
simuler. 1l faut ainsi, dans le cas ou cette loi de probabilité est continue, effectuer une
transformation de la distribution uniforme sur l'intervalle [0 ,1] en un distribution quelconque
sur un intervalle [a, b]

Si p(x) est normalisée sur l'intervalle [a, b], c'est-a-dire si :
j DOOAX =1 o (111.2)

Il est alors possible de déterminer le nombre réel x, tel que:
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X

[ p(x)dx = j UOO)OX =R, oo (II1..3)

a
Ou u(x) est la distribution uniforme et égale a 1(dans le cas ou l'intervalle est [0,1]) sur
laquelle sont tirés les nombres Ri. Parce que la densité de probabilité p(x) est positive, a

chaque nombre Ri correspond un nombre Xn unique.

3.2.2. Logiciel de simulation SRIM

SRIM [3, 4] repose sur plusieurs hypothéses simplificatrices. Tout d’abord, le matériau est
considéré comme amorphe. SRIM est donc incapable modaliser le transport des ions dans une
structure cristalline. De ce fait, il ne peut pas prendre en compte 1’effet de canalisation des
ions & travers des cristaux. De plus, les atomes sont considérés comme immobiles (le matériau
est a 0° K) ce qui met de coté les phénomeénes de recombinaison entre un atome déplacé et
une lacune. Le taux de pulvérisation calculé par SRIM se modifie par rapport a celui de
I’expérience. Cependant, des études basées sur des simulations par ce code ont montré des
bonnes corrélations entre les rendements de pulvérisation calculés et ceux mesurés

expérimentalement.

3.2.2.1. Description du logiciel SRIM

Le programme SRIM (Stopping and Range of lons in Matter) développé par Ziegler et
Biersack est base sur le code TRIM (Transport of lons in Matter). Il fonctionne sous Windows
et il est considéré comme étant une évolution du TRIM qui s’exécute sous DOS. Il utilise le
potentiel interatomique de ZBL qui est définit au chapitre I. 1l permet de simuler l'arrét et le
parcours des ions dans la matiére pour une énergie allant de 10 eV jusqu’a 10 2GeV. Il a une
interface simple permettant de choisir entre deux programmes principaux qui sont le calcul du
pouvoir d'arrét des ions (Stopping/Range Tables) et le calcul détaillé des trajectoires d’ions

(TRIM Calculation)
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Berlin, Germany

Legal ﬁaﬂ

ignificant contributions by Helmut Paul ]
(c] 1984.1989.1998. 2008. 2012 by J. F. Ziegler. M.D

Fig. I11. 2 : Interface menu du logiciel SRIM 2013

En choisissant le code TRIM, le manipulateur sera directement orienté vers l'interface de la
figure (111.3) ou il sera invité a entrer les données suivantes: type de 1'ion et de 1’atome cible,

gamme d’énergie, I’angle d’incidence, le type de calcul.
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Fig.111.3 : Interface du programme TRIM

L'interface du programme TRIM possede plusieurs options. Les options de 1 a 9 qui

permettent de choisir les paramétres d'entrée et de sortie sont regroupées dans le tableau

(111.2).
Option Parameétre

Elle permet de choisir les phénomenes a simuler, qui sont :

- Calcul rapide de ’endommagement de la cible et la distribution des ions.
1 - Implantation ionique.

- La pulvérisation

- Energie spécifique, angle, parcours des ions.

EIEE Les donnees d'ions incidents: symbole, nombre atomique, masse atomique.

5 Energie des ions incidents en keV.

L'angle d'incidence des ions entre 0° et 90° (0° correspond a I’incidence
4

normale).
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La nature du matériau cible.
Le nom, le nombre atomique de la cible et I'énergie des liaisons des atomes.

Nom de la simulation : projectile _ couche de la cible

o N o o

Le nombre total d'ions
Range.txt : tableau de répartition finale des ions et des atomes cible de recul.
Backscat.txt: Energie, direction et trajectoire des ions rétrodiffusés.
Transmit.txt : Energie, direction et trajectoire des ions transmis.

SO Sputter.txt : Energie, direction et trajectoire la cible.

9 Collision.txt: tableau de toutes les collisions atomiques ions/cibles qui

conduisent a ’endommagement de la cible.

Tableau 111.2 : Paramétres d'entrée et de sortie de TRIM.

Ce programme permet de calculer les différentes grandeurs liées au transport d'ions dans la

cible. On peut les citer comme suit

La distribution spatiale des ions implantés, transmis ou bien rétrodiffusés.

Les distributions des pertes d'énergies électronique et nucléaire en fonction de profondeur.
La distribution des lacunes formées a partir du déplacement des atomes.

La distribution spatiale et énergétique des atomes pulvérisés.

NN N N

le rendement de pulvérisation.
Le logiciel contient une interface qui permet de visualiser en temps réel le profil de
pénétration des ions incidents dans la cible. Elle permet également d’évaluer d’une manicre

instantanée les différentes grandeurs intervenant lors de la simulation (voir Fig.I11.4).
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Fig.111.4 : Interface des résultats du programme TRIM.

La figure (III.5) montre les cascades de collision provoquées par le passage des ions d’argon
de 10 keV dans la cible. Les points blancs représentent la position des ions. Les points verts et
orange correspondent aux sites vacants créés par I'ion incident et par les cascades de collision

(atomes de recul) respectivement.

Depth vs. Y-Axis

— Target Depth —
| SaveAs | Print | Label | Clea

Fig.111.5 : Cascade des collisions produit par des ions d’Ar" de 10keV dans une cible de
cuivre
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3.2.2.2. Calcul du rendement de pulveérisation par TRIM

TRIM utilise la méthode des cascades de collisions pour suivre la trajectoire des atomes
individuels reculés jusqu'a que leur énergie devienne inférieure a Eq4. L’énergic E4 est définie
comme étant I'énergie minimale qu'il faut transférer a un atome cible pour le déplacer de son

site en créant une lacune.

Sachant que E; est I'énergie du projectile aprés la collision et E, I'énergie transférée a un

atome cible, TRIM peut rencontrer quatre différentes situations:

v' E1> Eqet Ex> Eq: I'ion incident peut déplacer un atome cible de son site qui devient a son
tour un projectile en provogquant également d'autres chocs.

v E;> Eq et Ex< Eq: I'énergie de I'atome cible est insuffisante. Il reste alors dans son site et
son énergie E, sera dissipée dans le réseau par le mécanisme de création des phonons
(vibration de réseau).

v' Ei< Eq et Ex> Eq4: I'atome cible est éjecté de son site et devient une particule incidente
pour subir d'autres chocs. La particule incidente occupe des sites vides (substitutionnels)
et son énergie est dissipée dans le réseau sous forme de vibrations (création des phonons).

v' Ei< Eq4 et Ex< Eq4 L'atome cible continue a vibrer dans sa position d'équilibre sans quitter
son site. L'ion incident peut occuper seulement des sites interstitiels et son énergie est

dissipée dans le réseau en créant des phonons.

3.3. Méthodes expérimentales de la mesure du rendement de pulvérisation

Pour déterminer le rendement de pulvérisation expérimentalement, il existe quatre

techniques fondamentales basees sur les phénomenes suivants :

e Variation de I’épaisseur de la cible
e Variation de poids de 1’échantillon
e Condensation de particules pulvérisées sur un collecteur

e Détection des particules pulvérisées par un spectrometre de masse
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3.3.1. Méthode de décroissance du poids de I’échantillon

C’est une méthode classique qui consiste de mesurer la variation de poids de 1’échantillon
de la cible (perte de masse) avant et apres I’irradiation par le faisceau d’ions. Les mesures de
rendement sont effectuées a I’air libre. Tandis que la précision et la sensibilit¢ de cette
technique sont moyennes, I’avantage de cette technique réside dans sa simplicité.

Récemment, 1’utilisation sous vide des microbalances a quartz en cristal a permis d’améliorer

la précision de cette technique.
3.3.2. Méthode de collection des particules pulvérisées

Cette méthode consiste a placées un collecteur sous forme semi-sphérique devant la cible
a irradier pour accumuler les particules pulvérisées. Ces derniéres sont détectées par les
différentes techniques d’analyse (RBS, PIXE, NRA........ ).
Cette méthode permet non seulement de mesurer le rendement de pulvérisation mais aussi a la
détermination de la distribution angulaire des particules pulvérisées

3.3.3. Méthode de la mesure directe par spectrometrie

Cette méthode consiste a détecter directement le flux des particules pulvérisées par un
spectrométre de masse. Elle permet d’avoir des mesures relatives de rendement de
pulvérisation qui doivent étre calibrées par des valeurs mesurées (absolues) en utilisant
d’autres techniques expérimentales. La spectroscopie de rétrodiffusion de Rutherford

(Rutherford Back Scattering-RBS) ou bien RBS est couramment utilisée dans ce cas
3.3.4. Méthodes de la mesure de I'épaisseur d'un film mince

Geénéralement les méthodes utilisées pour mesurer I'épaisseur de la cible avant et apres
I’irradiation sont classées en trois catégories. Soit on mesure directement 1’épaisseur de la
cible par des méthodes mécaniques ou optiques, soit on mesure la valeur d'une propriété
physique qui varie avec I'épaisseur du film ou bien on mesure la perte de masse ou de nombre
d’atomes de 1’échantillon . Un récapitulatif de I'ensemble de ces méthodes est schématisé

dans la figure 111.6.
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meéthode mécanique
— mesure géometrique

méthode optique

propriété électrique

Meéthodes geénérales

ENer mesure d'une
de mesure d'épaisseur

propriéte physique

propriéteé diélectrique

_ pesage direct

pesage de la masse
|7 L balance a quartz

L — mesure de masse
r diffraction des rayons X

. ) -
comptage des atomes [~ détection d'ions

L activation nucléaire

Fig.l11.6 : Méthodes générales de mesure d'épaisseur de la cible.

Comme il a été mentionné précédemment, la technique RBS permet de mesurer directement
le rendement de pulvérisation. Elle est également utilisée indirectement pour la détermination
de cette grandeur via la mesure de I’épaisseur. De ce fait, la prochaine section est consacrée a

une bréve description de cette technique.

Technique de la spectroscopie de Rétrodiffusion Rutherford (RBS)

3.1. Introduction
La technique de Spectrométrie de rétrodiffusion Rutherford (RBS) est une méthode d'analyse
par faisceau d'ions trés utilisée en sciences des matériaux.
Dans cette technique, un faisceau d’ions (géneralement des particules alpha) de quelques
MeV est dirigé sur I’échantillon a analyser. Un ensemble de lentilles électromagnétiques
focalise le faisceau sur 1’échantillon tout en minimisant son diametre (de I’ordre de quelques
microns). En raison de cette concentration du faisceau, on parle de microsonde nucléaire.
Comme toute technique expérimentale, la RBS présente aussi bien des avantages que des
inconvénients (ou bien des limitations)
Les principaux avantages de la RBS sont :

+ c’est une méthode non destructive

*

D elle fournit des informations sur I'état cristallin de I'échantillon
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o

elle permet de mesurer la dose du dopant et d’obtenir le profil des impuretés en

profondeur de la cible

*
°e

elle permet I'analyse de la composition de la surface du film mince et de I’interface
entre les couches adjacentes

+ elle permet de déterminer I'épaisseur des différentes couches constituant la cible

e

AS

elle posséde une bonne résolution en profondeur (~ 10 nm).

Les principaux inconvénients de la RBS sont :
% Dinstallation de la technique est trés colteuse.
% l'analyse des échantillons massifs est limitée.
% la détection des éléments légers est limitée.

3.2. Dispositif expérimental :

La méthode RBS consiste a compter le nombre d’ions projectiles qui rebondissent vers
I’arriére lorsqu’ils sont repoussés par le champ électrique des noyaux cibles de 1’échantillon.
Des détecteurs capables de compter les projectiles rétrodiffusés et de mesurer leur énergie de
recul sont disposés a un angle de diffusion choisi généralement dans la gamme 150-170° par
rapport a la direction du faisceau. La figure Il1.7 illustre le dispositif expérimental de la
technique RBS.

Echantillon

Amplificateur
Source
d'ions
Analyseur
multicanaux

Fig. I11.7 : Schéma général d'un montage de la technique RBS.
Pour un angle donné, I'énergie des ions diffusés est caractéristique de la masse du noyau cible.
Lorsque le noyau cible est un élément lourd, la probabilité pour 1’observer sera plus
importante car elle est proportionnelle au carré de la charge électrique Z du noyau. La
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technique RBS est donc appropriée a I'analyse des éléments intermédiaires ou lourds dans un

matériau léger.
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Chapitre 1V Résultats et discussions

4.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats de pulvérisation d'une cible d’aluminium
irradiée par des ions d’argon en utilisant le code SRIM 2013 (Stopping Range lon in Matter).
Nous nous intéressons a 1’étude de I’évolution de taux de pulvérisation en fonction de
différents parameétres physiques décrivant ce phénomene.
Une comparaison des valeurs obtenues de taux de pulvérisation d’aluminium irradié par
différents ions incidents et sur une gamme d’énergie allant de 1 eV jusqu’au 1 MeV a celles
obtenues par les modeles théorique et aux valeurs obtenues expérimentalement sera également

présentées.

4.2. Evolution de rendement de pulvérisation en fonction de I’angle
d’incidence
On présente sur la figure (1V.1) la variation du coefficient de pulvérisation en fonction de
I’angle d’incidence pour des valeurs d'énergie d'impact allant de 5 keV jusqu’a 30 keV. Cette
figure montre que la dépendance angulaire du rendement de pulvérisation dépend de 1’énergie
de I’ion. En fait, Molchanov [1] lors de mesure du rendement expérimental a observé qu’il se

differe de celui obtenu en incidence normale (# = 0). Il a montré que cette dépendance

angulaire s’écrit :

V() = Y 0(cos B ) (Iv.1)
Ou : ¥(0) est le rendement en incidence normale et n est un facteur qui dépend légérement du

M,
M

rapport des masses{ ) Sa valeur est approximativement de 1’ordre de 5/3.

Par le fit de nos résultats avec 1’expression de I’équation (IV.1), nous avons remarqué que le
rendement obéit a la méme loi lorsque les angles d’incidence sont inférieure a 60°. Les
valeurs de n obtenu dans le cadre de notre travail dépendent légérement de 1’énergie. Elles
varient entre 2,3 et 2,6. Un exemple de ce fit est présenté dans la figure (1V.2).

Nous pouvons voir également de la figure (1V.1) une évolution exponentielle du rendement de
pulvérisation avec 1’angle d’incidence. Lorsque l'angle d'impact s'écarte de la normale a la
surface, le rendement augmente jusqu'a une valeur maximale, puis il diminue dans le cas ou
les incidences deviennent rasantes. Le maximum des distributions qui dépond légérement de

I’énergie est compris entre 75° a 80°.
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Ceci peut étre expliqué par le fait que le dépot de 1’énergie est d’autant plus grand que
I’angle par rapport a la surface augmente. L'énergie ainsi transmise va induire une série de
collisions successives (cascade de collisions) qui se développe de plus en plus au voisinage de
la surface lorsque I'angle d'incidence s'écarte de la normale. Ceci va faciliter I'éjection de la
matiére. Cependant, la décroissance du rendement de pulvérisation observée pour des angles
proches de 90° par rapport a la normale peut s'expliquer par la faible pénétration des ions
incidents. En effet, certains ions dans cette situation n’interagissent que par des collisions
simples avec la cible et ils vont rebondir en arriére 'rétrodiffuser’. Le transfert d’énergie au
milieu est faible, ce qui entraine une diminution de la quantité d'atomes pulvérisés.

La figure (IvV .1) montre également que le rendement de pulvérisation augmente avec

I’énergie dans la gamme d’énergie considérée.

W
o
I
|

25 -
i —m— 5 keV
—e— 10 keV
20 - —v— 15 keV ]
—&— 20 keV
—<4— 25 keV

=
(631
T

—A— 30 keV

=
o

o1

Le taux de pulvérisation (atomes/ion)

0 | 20 | 40 | 60 | 80
Angle d'incidence (degq)

Fig. V.1 : Variation de rendement de pulvérisation en fonction de 1’angle d’incidence
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4.3. Evolution de rendement de pulvérisation en fonction de I’énergie de
surface

Comme il a été défini précédemment, I’énergie de surface est I’énergie minimale que doit
avoir un atome cible pour qu’il puisse quitter la surface.

Bien que la valeur de cette énergie soit treés importante lors de la simulation du phénomene de
pulvérisation, elle reste un paramétre ambigu, car sa détermination précise est impossible.
Une des approches couramment utilisée pour la détermination de la valeur de ce parametre est
de I’assimiler a I’énergie de sublimation.

La figure(1V.3) représente D’influence de 1’énergie de surface sur le rendement de
pulvérisation dans le cas d’une cible d’aluminium irradiée par des ions d’argon de 30KeV en
incidence normale. Nous constatons qu’il y a une influence importante. Le rendement est
inversement proportionnel avec I’énergie de surface. Ceci s’explique par le fait que si
I’énergie de surface augmente, les atomes trouvent plus des difficultés pour quitter le solide et
par conséquence leur nombre diminue. Ce comportement a été également observé dans
certaines expeériences ou ils observent une augmentation dans le taux de pulvérisation lorsque
la température de solide augmente . En se basant sur nos résultats, on peut dire que si la
température augmente, 1’énergie de surface diminue. Et par conséquence, elle va entrainer une

augmentation dans le rendement.

5,0

4,9

® SRIM
—— Le fit par I'équation (IV,1) avec n=2,34

Y(©0)/Y(0)
NN ® o a
() [6)] o [6)] o

N
[4)]

1,0

0,0 0.2 0.4 0,6 0.8 1,0 71,2
Angle d'incidence (°rad)

Fig.1Vv.2 : Variation du rapport ¥ (&) /¥(0) en fonction de 1’angle d’incidence
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Fig. IV.3 : Variation de rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie de surface

Le fit des résultats obtenus (en trait continu sur la figure(1V.1)) a nous permet de déduire une

expression analytique de taux de pulvérisation en fonction de 1’énergie. Cette expression est :

L1
s

Avec E, eneV.

Dans la littérature, il existe plusieurs méthodes pour I’estimation de 1’énergie de surface. Dans

le cas des atomes d’Al pulvérisés sous I'impact des ions d’Ar, on peut citer les valeurs

suivantes: 3.42 [5], 3.26 [6], 3.36 [ 7] et 3.19

Notons ici que dans plusieurs études, la valeur de 1’énergie de surface est déterminée par

I’ajustement des valeurs expérimentales du rendement avec les valeurs théoriques.
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4.3. L’évolution de rendement de pulvérisation en fonction de I’énergie de

I’ion incident :

Ar—Al o

® SRIM
—— Le fit par I'équation ( IV.2 )

Rendement de pulvérisation (atomes/ion)

100 1000 10000 100000 1000000
Energie (eV)

Fig.IV.4 : Variation du rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie des ions incidents

Sur la figure (IV.4) on présente la variation du rendement de pulvérisation pour une cible
d’aluminium irradi¢ par des ions d’argon en incidence normale et sur une gamme d’énergie
allant de 100 eV jusqu’au 100 keV. On peut voir que le rendement augmente avec I’énergie
jusqu’a une valeur maximale puis il tend a diminuer. Ce comportement a été observé
expérimentalement pour plusieurs combinaisons ion-atome cible.

Dans le but d’avoir une expression analytique du rendement de pulvérisation en fonction de

I’énergie, nous avons proposé la formule suivante :

@ S E )
E) = o L | V.2
y(E) E 1+A.E”( Ej (v-2)

La forme de cette formule a été déduite a partir des formules semi-empiriques de
Matsunami et Yamamura (équation 11.13 du chapitre I1). Nous avons apporté une légére

modification a cette formule en remplagant le pouvoir d’arrét électronique S, (=) par E™.
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Cette modification est justifiée par le fait que le comportement observé expérimentalement du

pouvoir d’arrét électronique obéit a la relation : S_(E)~E®™ D’un autre coté, la théorie LSS
(équation 1.30 du chapitre 1) prévoit une dépendance linéaire du pouvoir d’arrét

électronique avec la vitesse du projectiler;. Ce qui donne une relation de forme s_(E)~E?

entre 5_(E) etE.

Avec:

Dans I’équation 1V.2, &, A et n sont des paramétres d’ajustement obtenus par le fit des valeurs

obtenus du rendement et s=2.5.

S, (E) sont les valeurs du pouvoir d’arrét nucléaire. Nous avons utilisé celles de SRIM 2013.
Eest ’énergie seuille de pulvérisation. Nous avons choisi pour le calcul ce paramétre la

formule proposée par Yamamura :
Em=6-7E ou: 7:LM22
Y (M, +M,)

Nous avons obtenus les valeurs suivantes :
a«a=0.16 ,A=2210%etn =02
La variation de rendement obtenu par 1’équation (1V.2) et en utilisant ces parametres est

représentée dans la figure (1V.4).

4.4, Comparaison de rendement de pulvérisation avec I’expérience et

avec les difféerents modeles

Afin d’effectuer une comparaison de nos résultats de rendement de pulvérisation a ceux
obtenus expérimentalement ou par les différents modeles, nous avons lancé le code SRIM
pour les plusieurs combinaisons ion-atome cible (Ar-Al, Al-Al, Ne-Al, D-Al et He-Al).

Pour chaque systéeme, les ions sont en incidence normale et leur énergie variée de 100 eV
jusqu’a 100 keV.
Cette comparaison est représentée par les figures (1V.5), (1V.6), (IV.7), (1V.8) et (1V.9).
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a) Cas des ions d’argon

rendement de pulvérisation(ions/atome)

Ar—=Al

® SRIM

A Experience

Modele thorique de Sigmund

Modele de Yammamura
Modeéle de Bohdansky

0,1

Fig. IV.5 : Rendement de pulvérisation en fonction de I’énergie des ions d’argon sur une

cible d’aluminium calculé par SRIM et comparées aux résultats expérimentaux [9-15] et aux

différents modeéles: Sigmund [18], Yamamura|17] et Bohdansky[19].
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b) Cas des ions d’Al

Le rendment de pulvérisation (atomes/ion)
o

. 0,1
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.l Le modele de Bohdansky
Le modéle de Yamamura
L Le modele de sigmund
0,01 0,01
(
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Fig. IV.6 :Le rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie des ions d’Aluminium sur
une cible d’aluminium calculé par SRIM et comparées aux résultats expérimentaux [27-29] et

aux différents modeles : Sigmund [18 ], Yamamura [17] et Bohdansky [19 ].
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Fig. IV.7 : Rendement de pulvérisation en fonction de I’énergie des ions de Ne sur une cible

d’aluminium calculé par SRIM et comparées aux résultats expérimentaux [30-32] et aux

différents modeéles: Sigmund [18], Yamamura [17] et Bohdansky [19 ].

81



Chapitre 1V

Résultats et discussions

d) CasdesionsdeD :

2
IS 0,1 0,1
g
2]
C
9
c
9
T 0,01 0,01
2
0
2
3
o}
o ]
E B Experience
51EY o s 1E-3
QE) le modéle Bodhansky
-g le modélle de Yamamura
9 le modéle de Sigmund
(0]
-

1E-4 1E-4

10° 10° 10° 10°
E (eV)
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d’aluminium calculé par SRIM et comparées aux résultats expérimentaux | 33-36 | et aux

differents modeles: Sigmund [ 18], Yamamura [17]et Bohdansky [19 ].
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Figure 1V.9 : Rendement de pulvérisation en fonction de 1’énergie des ions de hélium sur
une cible d’aluminium calculé par SRIM et comparées aux résultats expérimentaux et

aux différents modéles: Sigmund , Yamamura et Bohdansky

Les figures (1V.5), (1V.6), (1V.7), (1Vv.8) et (1Vv.9) indiquent que les distributions en énergie du
rendement obtenues par SRIM ont la méme forme que les distributions expérimentales et
théoriques. Dans la figure (1V.5), la comparaison de nos résultats avec 1’expérience montre un
bon accord dans le cas des ions d’argon pour des énergies supéricures a 1 keV. Le désaccord
observé pour des énergies inférieures a 1 keV est dii a I’approximation des collisions binaires
utilisée par SRIM qui n’est pas valable a basse énergie. Aux figures (1V.6), (IV.7), (1V.8) et
(Iv.9), la comparaison avec des résultats expérimentaux montre un désaccord qui peut étre
attribué a I’erreur expérimentale au cours de la détermination de rendement de pulvérisation.

Ceci est d0 aux differents facteurs qui peuvent influencer sur ce parametre. En effet, comme il
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a été mentionné au chapitre (Il1), la rugosité de la surface de 1’échantillon, la pression
résiduelle et la température durant 1’expérience influencent largement sur les valeurs
expérimentales de rendement de pulvérisation L’incorporation dans le futur de ces
effets dans le code SRIM permet d’avoir une comparaison plus rigoureuse.

La comparaison du nos résultats avec ceux obtenus par le modéle théorique de Sigmund
montre un grand écart entre les deux distributions. Cet écart qui a été observé dans plusieurs
études a été corrigé par la multiplication de rendement théorique par un facteur correctif.
Cependant, dans le cas des ions légers (D et He) un excellent accord est obtenu avec les
résultats de SRIM lorsque le rendement de pulvérisation de Sigmund est multiplié par un
facteur de 0.6.

La comparaison de nos résultats avec les modeles semi-empirique de Yamamura et
Bohdansky montre globalement une correspondance. Un trés bon accord est obtenu avec le

ces deux dans le cas des ions d’argon.

Conclusion :

Dans cette partie, nous avons fait une optimisation générale de différents parametres qui
influent sur le rendement de pulvérisation. Dans un premier temps, nous avons observé
I’augmentation de rendement de pulvérisation de 1’aluminium par les ions d’argon avec
I’angle d’incidence jusqu’a un maximum puis il est suivi par une décroissance rapide, cette
variation dépend essentiellement a I’énergie de seuil de la cible.

L’influence de 1’énergie des ions incidents sur le rendement de pulvérisation a été étudiée par
simulation numérique. Une comparaison avec les résultats expérimentaux et les différents
modéles a été présentée. Nous avons obtenu globalement une correspondance. L’écart observé
entre les différents résultats est dii d’une part aux approximations utilisées lors de la
simulation de la pulvérisation des ions et d’autre part, aux nombreux facteurs influencant au
cours de la détermination du rendement expérimental (état de surface, pression, température,

intensité du faisceau...... ).
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Le travail présenté dans le cadre de ce mémoire porte sur I'étude de l'interaction d'un

faisceau énergétique d'ions Ar* avec une cible solide. Notre objectif consiste & simuler de
certains parameétres physiques décrivant le phénomene de pulvérisation. La modélisation a été
effectuée en utilisant le code SRIM 2013 (Stopping and Range of lons In Matter).Ce code est
basé sur la méthode de simulation Monté Carlo et il utilise I’approximation des collisions
binaires. Son principe consiste a simuler les collisions successives des ions dans le matériau,
afin de pouvoir estimer le déplacement des atomes pulvérises de la cible.
Au cours de notre simulation, nous avons utilisé les ions Ar* comme projectile sur une cible
d’aluminium. La gamme d'énergie des ions varient de quelques keV jusqu’a des centaines
keV. Le calcul du coefficient de pulvérisation a été effectué pour différents angles
d’incidence. Nous avons observé une augmentation de rendement de pulvérisation lorsque
I’angle d’incidence s’écarte de la normale car la plus grande quantité d’énergie est déposée
pres de la surface. Lorsque I’angle devient trop rasant, une partie des ions est rétrodiffusée et
ne transmettra qu’une faible fraction de son énergie. Ceci a conduit a la diminution du
rendement de pulvérisation.

Un fit basé sur la théorie lineaire des cascades a été proposé dans cette étude pour prévoir le
rendement de pulvérisation en fonction de 1’angle d’incidence.

Nous avons par ailleurs évalué le rendement de pulvérisation en fonction de I'énergie des ions.
Nous avons constaté que le seuil de pulvérisation est environ de quelques dizaines d'eV.

Une formule analytique qui permet de calculer le rendement de pulvérisation en fonction de
I'énergie a été proposé dans cette étude. Cette formule qu’est valable pour des ions d’Ar et
une cible d’aluminium pourra étre utilisé pour évaluer le rendement. Ceci nous permet d’avoir
un gain important dans le temps de calcul par rapport a celui de code SRIM.

Par la suite, nous avons déterminé en utilisant le code SRIM le rendement de pulvérisation en
incidence normale pour plusieurs combinaisons ion-atome cible (Ar-Al, Al-Al, Ne-Al, D-Al
et He-Al) et dans la gamme d’énergie de 100 eV a 1 keV. Nous avons comparé nos resultats a
ceux obtenus expérimentalement et a ceux calculés par les modeles théoriques.

Nous avons constaté globalement un accord raisonnable. Le désaccord observé est lié d’une
part a I’approximation des collisions binaires utilisée dans le code SRIM et d’autre part, a

I’erreur expérimentale au cours de la détermination des rendements de pulvérisation.
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