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RESUME :

Une étude numérique exhaustive a été effectuée sur la pulvérisation en surface induite
dans deux cibles solides de silicium (Si) et de dioxyde de silicium (SiO,) irradiées par des ions
lourds rapides aux énergies du MeV. Nous avons ainsi appliqué une approche théorique
modifiée du modele de pointes thermiques basée sur la résolution numérique de deux
équations différentielles non-linéaires de diffusion de chaleur associées aux sous-systémes
électroniques et atomiques. Nous avons introduit les paramétres des pouvoirs d’arrét
nucléaire et électronique de I'ion incident comme conditions initiales aux limites avec des
valeurs appropriées des propriétés thermo-physiques du matériau irradié en phase solide et
liquide. Les résultats numériques obtenus ont été finalement comparés avec les données
expérimentales du rendement de pulvérisation disponibles dans la littérature.

ABSTRACT

A comprehensive numerical study was conducted on the surface sputtering induced in
two solid targets of silicon (si) and silicon dioxide (SiO2) irradiated by energetic heavy ions
(“MeV). We have applied a modified theoretical approach of the thermal spikes model
based on the numerical resolution of two non-linear differential equations of diffusion heat
in electronic and atomic subsystems. We introduced the appropriate parameters of nuclear
and electronic stopping power of the incident ions as initial boundary conditions with
suitable values of thermo-physical properties (both in solid and liquid phase) of the
irradiated target materials. The numerical results were finally compared to previous

experimental sputtering yield data available in the literature.
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INTRODUCTION

Les effets induits par I'interaction des ions lourds énergétiques avec la matiére, comme la
pulvérisation ou I'érosion des surfaces solides, ont été bien étudiées pendant les cing
dernieres décennies et demeurent encore un sujet d’investigation privilégié en recherche
fondamentale et appliquée [1-3]. Le processus conduisant a ces effets se produit lorsqu’un
ion rapide pénetre dans un matériau solide et perd son énergie cinétique par interaction
avec les atomes cibles, en donnant lieu a différents défauts ponctuels et de dommages en
volume accompagnés par I’émission de diverses espéces de particules atomiques par
pulvérisation en surface. Aux basses énergies (~keV), I'énergie de I'ion est principalement
déposée dans la cible par des collisions nucléaires élastiques en induisant des déplacements
atomiques directs dans le matériau cible et a I'érosion de sa surface. Tandis qu’aux énergies
élevées (du MeV jusqu’au GeV), la perte d’énergie de I'ion dans le matériau solide est
essentiellement causée par des collisions électroniques inélastiques, c.-a-d., via I'excitation
et l'ionisation des atomes cibles tout au long du chemin de l'ion incident dans la cible, en
créant ainsi une zone endommagée et instable a I'origine de la pulvérisation atomique en
surface. La pulvérisation nucléaire aux énergies du keV a été intensivement étudiée pendant
plusieurs décennies par modélisation analytique ou numérique et par expérimentation sur
un grand nombre matériaux de différentes natures [2, 3]. Concernant la pulvérisation
électronique aux énergies du MeV, les données expérimentales sont principalement
disponibles pour les matériaux isolants et les métaux [3], pour lesquels deux principaux
modeles théoriques de I'explosion coulombienne [4] et des pointes thermiques [5] avaient
été proposés pour décrire le processus d’interaction ion-matiére dans cette gamme
d’énergie. Notons que ce dernier modéle de pointes thermiques proposé avec différentes
approches modifiées [5-7] a été souvent appliqué avec succés pour tenir compte des effets
d’irradiation des ions lourds dans la matiére tels que la création des traces latentes et la

pulvérisation électronique.

L’objet du présent travail concerne une étude numérique sur la pulvérisation en surface
induite dans deux cibles solides de silicium (Si) et de dioxyde de silicium (SiO,) irradiées par

des ions lourds rapides aux énergies du MeV. Ces deux matériaux présentent un intérét



grandissant dans diverses applications technologiques, en particulier, dans les installations
nucléaires radioactives ou il est largement utilisé dans les dispositifs d’analyse et de
détection [8, 9] fonctionnant dans des environnements de rayonnements élevés. Ainsi, nous
avons appliqué une approche théorique modifiée du modéle de pointes thermiques
récemment proposée [10, 11] pour interpréter des données expérimentales de pulvérisation
dans des matériaux semi-métalliques irradiés aux énergies du MeV. Il s’agit de résoudre
numériquement deux équations différentielles non-linéaires de diffusion de chaleur
associées aux sous-systemes électroniques et atomiques, avec I'introduction des paramétres
de pouvoirs d’arrét (nucléaire et électronique) de I'ion incident comme conditions initiales
aux limites avec des valeurs appropriées des propriétés thermo-physiques du matériau
irradié en phase solide et liquide. Contrairement au modéle inélastique de pointes
thermiques [5] largement utilisé dans la littérature pour décrire la pulvérisation électronique
aux énergies élevées du MeV, I'approche modifiée utilisée ici tient en compte
simultanément les deux processus de collisions élastiques et inélastiques. Ce qui permet
d’étudier I'effet de synergie entre la pulvérisation nucléaire et électronique sur une large
gamme d’énergie s’étalant du keV jusqu’au MeV. Ainsi, nous avons pu quantifier le nombre
de défauts crées dans le matériau irradié et le rendement de pulvérisation en surface (ou le
nombre moyen d’atomes éjectés de la surface cible par ion incident) via I’évaluation des
profils de températures électronique et atomique en fonction du temps et de la distance
radiale autour de la trajectoire de l'ion incident dans la cible. Finalement les résultats
numériques obtenus ont été comparés aux données expérimentales du rendement de

pulvérisation [3, 12-16] et aux autres prédictions théoriques existantes dans la littérature

[5].

Le présent travail est structuré de la maniére suivante : Nous commengons dans un
premier chapitre a décrire le phénomeéne de pulvérisation induit par interaction ion-matiére
en définissant les parameétres pertinents régissant ce phénomeéne ainsi que les différents
mécanismes d’érosion des surfaces solides sous I'impact d’ions énergétiques et les modéles
de pulvérisation nucléaire et électronique. Le deuxieme chapitre est principalement dédié a
la description de I'approche modifiée du modéle de pointes thermiques en décrivant la

procédure numérique utilisée pour résoudre les équations différentielles de diffusion de

chaleur. A la fin de ce chapitre, nous donnons les différentes propriétés physiques et



thermo-physiques des deux matériaux étudiés. Dans le troisieme chapitre, nous présentons
les résultats obtenus du rendement de pulvérisation induite en surface et le nombre de
défauts crées en volume et nous les comparons par la suite aux données expérimentales
existantes dans la littérature. Finalement, nous terminons notre travail de mémoire de

Master par une conclusion.



CHAPITRE | : RAPPELS THEORIQUES

I. Interaction ion-matiere :

Lorsqu’une particule chargée rapide (ou ion énergétique)pénétre dans la matiére, deux
principaux types de collisions peuvent avoir lieu avec les constituants (électrons & noyaux
atomiques) de la cible solide : (i) des collisions inélastiques électroniques tout a fait au début
de linteraction en conduisant a son ralentissement et a I'excitation et a I'ionisation des
atomes proches de sa trajectoire dans la cible, et (ii) des collisions nucléaires élastiques qui
le fait dévier de sa trajectoire initiale. Les deux processus peuvent conduire & des
modifications de structure et des dommages en volume ou dans certains cas en surface, c.-a-
d., 'érosion de la surface solide via la pulvérisation des particules atomiques mises en
mouvement directement ou indirectement par I'ion incident. Durant tout ce chapitre, nous
allons décrire quelques notions sur les paramétres pertinents de I'interaction ion-matiére
comme la perte d’énergie nucléaire ou électronique, les déplacements atomiques, le
rendement de pulvérisation en surface, tout en associant quelques résultats générés
principalement via la simulation du code SRIM (the Stopping and Range of Rons in Matter)

[19] qui va nous accompagner tout au long de ce travail de mémoire de Master.

I.1. Cinématique de collisions :

Considérant une particule de masse M; et d’énergie Eg (E0=M1v02/2) arrive sur un atome
cible de masse M et au repos. Apres la collision, les valeurs des vitesses et des énergies du
projectile et de la cible sont déterminées par I'angle de diffusion 0 et de I’angle de recul ¢

dans le systéme du Laboratoire. (Voir. Fig. I-1a).

(a)

A 4

MLE, Vo

Fig. I-1 : Schéma d’une collision élastique entre un ion incident de vitesse vp et un atome
cible au repos dans (a) le systéeme référentiel du laboratoire (L.) et (b) dans le
systeme de centre de masse (C.M.).
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Ainsi, en se servant des lois de conservation de I'énergie et de la quantité de mouvement
dans le systeme de laboratoire, I'énergie transférée de I'ion incident vers I'atome cible est
donnée par la relation suivante [1] :

4M{ My E
T=E2" 1M2Eo

2
S AR cos” @, (L.1a)

Cette derniére relation peut étre également déterminée via le systéme du centre de masse
(C.M.), en considérant que les deux partenaires comme une seule particule de masse
u=M1M,/ (M1+M,) et d’énergie Ec=pvo’/2, venant de I'infini ol elle s’approche d’une zone ou
regne un champ de force centrale (potentiel central) agit uniquement le long de la ligne
droite entre les deux particules. (Voir fig. I-2b). La formule de la perte d’énergie transférée

est réécrite donc en fonction de I'angle de rétrodiffusion du projectile 6. :

_ _ AMiM3E; . 26 _ . 0
T = Ez = WSIH ?C —)/EO sin? ?C, (I.lb)
4My M,
\% =— 1.1
avec e, (1.1c)

est une constante sans dimension. Nous observons que I'énergie transférée a I'atome cible
est maximale (Tmax~ YEo) lorsque le choc est frontal et lorsque les deux masses du projectile
et de la cible sont identiques (M; = M,, Tmax = Eo) ce qui certainement peut influer sur le
nombre d’atomes déplacés par particule incidente et sur la densité de cascades des

collisions atomiques (voir les prochains paragraphes).

I.2. Perte d’énergie nucléaire :

La perte d’énergie par collisions élastiques entre les ions incidents et les atomes cibles est
souvent appelée perte d’énergie nucléaire en référence au transfert de la quantité de
mouvement a la cible et a la rétrodiffusion du projectile a cause du champ coulombien des
noyaux cibles. Cependant, la grandeur physique la plus souvent utilisée est le pouvoir d’arrét

nucléaire défini comme Ila perte d’énergie nucléaire moyenne par unité de

dE
parcours :S,(E) = (— M)n'
Le pouvoir d’arrét total est écrit donc comme :
dE dE
Stot(E) = $2(E) + Se(B) = (~3) +(~was).. (1.2)
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En tenant compte de la contribution de la perte d’énergie électronique (ou du pouvoir
d’arrét électronique).

A basse température ol les collisions nucléaires élastiques sont prédominantes, la
probabilité de transfert d’énergie a la cible dans l'intervalle d’énergie (T, T + dT) peut étre
déterminée en termes de la section efficace différentielle de diffusion en obtenant ainsi

I’expression du pouvoir d’arrét nucléaire S,(E) :
_  dE| _ e - P2 (0
Sn(E) = —— = J, Tdo = 2rT gy [ Sin? (?c) pdp, (1.3)
Ou N est la densité atomique de la cible solide et p est le paramétre d’impact (voir Fig. 1b).
L’expression (1.3) du pouvoir d’arrét nucléaire peut étre aussi réécrite sous la forme réduite

suivante en utilisant le formalisme de Lindhard et al. [17, 18] :

2
Sn(E) ="TE2s, (), (1.4a)
_ atgMzEq
avec £= AR TTRTRY (1.4b)

€ est le paramétre de I'énergie réduite, e est la charge élémentaire de I'électron et Z; (ou Z,)
est le numéro atomique de I'ion (ou de la cible). arg est le rayon d’écran de Thomas-Fermi

donnée dans la théorie LSS [18] par la relation suivante :

0.8854a,
aTp =17 (|4C)
(Z§/3+Z§/3)1/2
Dans le cas du potentiel d’interaction ZBL [19], arr prend la nouvelle forme suivante :

__0.8854a,
artg = (Zg.zs+zg.23)r

(.4d)
Dans la relation (1.4b), S(€) est I'expression du pouvoir d’arrét nucléaire réduit qui dépend
du potentiel d’interaction. S,(€) peut prendre plusieurs formes, en citant a titre d’exemple, le
potentiel de Thomas-Fermi (FT) [18] et le potentiel ZBL [19]. Les formules du pouvoir d’arrét
nucléaire réduit relatif a chaque type de potentiel (TF) et ZBL sont données par les relations

suivantes :

3.441€eln(e+2.718)

TF{ oy e
Sn'(e) = 1+6.355Ve+¢(6.882/e—-1.708)’

(1.5a)

0.5In(1+4+1.1383
n(1+1.1383¢) e <30

0.21226
SZBL(g) = { £+0.01321e +0.19593V (1.5b)

Ine
— =30
2&
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Ces deux derniéres formulations semi-empiriques sont largement utilisées pour I'évaluation
du pouvoir d’arrét nucléaire, principalement, dans les codes numériques simulant les effets

d’irradiation ionique dans les matériaux solides, comme par exemple le code SRIM [19].

I.3. Perte d’énergie électronique :

La perte d’énergie électronique résulte principalement des collisions inélastiques entre
I'ion incident et les électrons cibles. L’ion incident qui pénétre dans le matériau solide perd
son énergie cinétique en s’engageant dans différents processus inélastiques tels que la
capture et l'excitation électroniques ou lionisation atomique. La description de ces
processus inélastiques est beaucoup plus complexe que ceux observés dans la perte
d’énergie nucléaire, car I'interaction entre I'ion incident et I'ensemble des électrons cibles ne
peut pas étre décrite par des collisions entre deux corps mais avec plusieurs électrons liés

eux-mémes aux noyaux cibles. Pour faciliter le traitement de ces trois processus, trois

o . . . (. . 2/3 i
différents domaines de vitesse sont énumérés en termes de la quantité Z1/ vy définie
typiqguement comme la vitesse moyenne des électrons liés au projectile dans le modéle de
Thomas-Fermi, avec vy est la vitesse de Bohr ou la vitesse orbitale de I'électron 1s de I'atome

d’hydrogéne.

1.3.1. Domaine de vitesses élevées (v >> Z,??v) :
Le projectile est rapidement épluché de ses électrons et il interagit avec les électrons
cibles a travers un potentiel coulombien. Cette région est décrite par la théorie de Bethe-

Bloch [20] :

Se(E) =

KZ?Z; {l 2me92

_p2_¢6, 8 2
p? {IY(1-B?) B Z + > +Z1Ly + Z7 Lz}, (1.6a)

0.307 ol ;
avecf =Y/c etk = —,. €n unité de (MeV.cm?/g). Les autres termes dans cette expression
2

sont définis comme étant des facteurs correctifs pour différents effets intervenant dans le
ralentissement de I'ion incident (ex., les corrections de couches, C/Z,, un facteur correctif de
Bloch, Z;°L,, effet de Barkas, Z;L, et I'effet de densité 8/2). Le paramétre<I> est le potentiel

d’ionisation moyen spécifique au matériau bombardé ((I)(eV) = 11.5 X Z,) [21].

2/3

1.3.2. Domaine des vitesses intermédiaires (v~ Z;” "vp) :

Lorsque la vitesse incidente démunie, le projectile capture des électrons et devient

partiellement épluché et sa charge électrique moyenne devient inférieure a Z;e. Dans cette
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région de vitesses la formule (1.6) de Bethe-Bloch est souvent utilisée en employant la notion
de la charge effective (Zie = yZie, ol y est un facteur sans dimension principalement

dépendant de la vitesse de I'ion incident).

2/3Vo)=

1.3.3. Domaine des basses vitesses (v<Z;

Dans cette gamme de vitesse, I'ion garde pratiguement une grande partie de ses
électrons et il interagit avec les atomes cibles via le recouvrement de leurs nuages
électroniques. L'énergie cinétique perdue par l'ion incident est bien décrite par la théorie
LSS de Lindhard et al. [17] ou le pouvoir d’arrét électronique est proportionnel a la vitesse du

projectile, soit :

kz!/%z E
S =, 2 (16b)

(zf/3+222/3)
avec K~ 3.83 en unité d’eV/(10*%at. /cm?), M; est la masse atomique et E est I'énergie

incidente exprimée en keV.

1.3.4. Pouvoir d’arréte via la simulation du code SRIM :

Il existe une autre maniére plus précise pour le calcul du pouvoir d’arrét électronique via
la compilation des données mesurées expérimentalement en les ajustant par des formules
semi-empiriques basées sur les deux principales théories cités précédemment, a savoir,

celles de Bethe-Bloch et de LSS valables, respectivement, aux basses et hautes énergies.

Bi w80
30 —
----- S,(E)
S,(E)
~~ — 8
2 2}
~
>
]
_
~—
~~
m 10t
N
0 Lot e g i

10 10° 1x107 100 10° 10° 10

Energie MeV/u)
Fig. I-2 : Variation en fonction de I'énergie des pouvoirs d’arréts (électronique et nucléaire)
générés par le code SRIM pour le systéme projectile-cible (Bi* -SiO,).
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Parmi ces compilations, nous citons celle de ZBL utilisée dans le code SRIM [19] pour
simuler les effets d’irradiation ionique dans les matériaux solides. Sur la figure (I-2) est
tracée la variation du pouvoir d’arrét électronique et nucléaire en fonction de I'énergie pour
des ions Bi* incidents sur une cible de dioxyde de silicium (SiO,) étudiée dans ce travail. Nous
observons que le pouvoir d’arrét nucléaire est prédominant a basse énergie jusqu’a 3.5 MeV

suivi du régime de pouvoir d’arrét électronique au-dela de cette valeur d’énergie.

1.4 Parcours d’ions dans les solides :

Lorsqu’un ion rapide pénétre dans une cible solide, il perd son énergie cinétique E, par
des collisions nucléaires élastiques et des collisions électroniques inélastiques et s’arréte en
profondeur a une distance R de la surface cible. Le parcours des ions énergétiques dans la

matiere peut étre exprimé par l'intégrale suivante :

0 dE
= on Stot(E)

(1.7)

ou Sit(E) est donné par I'éq. (1.2) en termes des pouvoirs d’arréts électronique et nucléaire.

Sur la figure I-3 est présentée une image obtenue via la simulation du code SRIM-2013 [19]
concernant la trajectoire de quelques ions Bi* d’énergie de 15 keV traversant une cible de
SiO, ou nous observons que le parcours réel de I'ion est supérieur a la distance entre la
surface de la cible et sa position et qui représente le parcours projeté R,, dont sa valeur peut

étre estimée numériquement via le code SRIM.

-0 4 Sehidsaiise

o T— s,

A

Figure I-3: Parcours des ions rapides dans un matériau solide.

I.5. Déplacements atomiques dans les solides :

Lors du bombardement d’un solide par des ions énergétiques, les atomes cibles qui
interagissent avec eux regoivent une partie de leur énergie cinétique pour étre déplacés vers
de nouvelles positions (ou sites) dans le réseau cristallin avec la création différents types de

défauts en volume. Si cette énergie transférée dite énergie de recul est suffisante, c.-a-d.,
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elle est supérieure a I'énergie seuil de déplacement (E;) dans les solides (~5 eV a 40 eV), ces
atomes déplacés peuvent déplacer a leur tour d’autres atomes cibles plus proches en créant
ainsi une avalanche de cascades de collisions atomiques secondaires, tertiaires,....
L'ensemble de ces cascades génére autour de la trajectoire de I'ion incident des défauts
atomiques dans le solide a l'origine des dommages en volume et des modifications
structurelles et topographiques en surface.

Le nombre moyen d’atomes déplacés dans une cascade créée par un atome primaire ayant

recu une énergie E, est donné suivant le modéle de Kinchin -Pease [22] en fonction de

I’énergie de déplacement :

0 pour 0<E<E,;
_ 2Ea
Ng(E) = 1 pour B <F<gp ’ (1.8)
0.8 2Eq
EV(E) pour =S E

Ou la fonction d’énergie de dommage v(E) exprime la densité d’énergie perdue par collisions

nucléaires élastiques.

1.6. Phénomeéne de pulvérisation :

Comme expliqué ci-dessus, les déplacements atomiques induits par collisions nucléaires
élastiques sont directs et se manifestent a basse énergie (“keV). Certains déplacements
induits prés de la surface cible avec des énergies de recul supérieures a I'énergie de surface
(E> Ug) peuvent conduire a I'émission des particules atomiques hors du solide, c’est le
phénomeéne de pulvérisation nucléaire. Cependant, aux énergies élevées du MeV, les
collisions électroniques inélastiques associées a la perte d’énergie électronique sont
également considérées comme un processus conduisant aux déplacements atomiques
indirects et a la pulvérisation en surface (puivérisation électronique) principalement via
I'augmentation transitoire de la température dans la région voisine de la trajectoire de I'ion
incident.

Quelque soit le type de pulvérisation induit, la grandeur physique généralement utilisée
est le rendement de pulvérisation, défini comme le nombre moyen d’atomes (ou de

molécules) éjectés de la surface par ion incident :

7 s -
at. __ Nombre moyen d atomes éjectés de la surface
Y(%/i0n) = (1.9)

Nombre d'ions incidents
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Cette variable statistique dépend des caractéristiques de l'ion incident (Z;, M1, Eg), et la
direction du faisceau incident ainsi que des propriétés de la cible (Z,, M,, Uy, et la

microstructure de la cible (amorphe ou cristalline) [23].

1.7.Pulvérisation nucléaire :

La pulvérisation induite par des collisions nucléaires élastiques directes peut étre
qualitativement subdivisée en deux principaux régimes selon le nombre d’atomes déplacés
par I'ion incident : (i) le régime de cascades linéaires et (ii) le régime de cascades non-
linéaires ou de pointes thermiques. Dans le premier régime, la densité de cascades
atomiques est suffisamment faible de telle sorte que la probabilité pour qu’un atome en
collision rencontre un autre en mouvement soit nulle. Tandis que dans le deuxiéme régime,
la densité de cascades de collisions est trop élevée en conduisant a des effets non linéaires
associés a 'augmentation de la température dans la zone proche de la trajectoire de I'ion
incident. Les deux régimes de pulvérisation peuvent étre bien décrits par deux formalismes
théoriques différents proposés par P. Sigmund et ses collaborateurs en 1969 [24] et en 1981

[25], respectivement.

1.7.1. Modéle linéaire de Sigmund :

Ce modele est basé sur I'approximation des collisions binaires combinée au modéle de
Thomas-Fermi de telle sorte que le rendement de pulvérisation soit proportionnel au
pouvoir d’arrét nucléaire via I'énergie déposée Fp(E, x = 0) par I'ion incident a la surface de la

cible :

SEE(B)
Ysig = AFp(E,x = 0) = 0.042 @ X -2, (1.10a)

ou I'énergie de surface Us est souvent supposé comme étant I'énergie de sublimation du
matériau solide étudié, a est un facteur correctif en fonction du rapport des masses

cible/projectile (M,/M;) donnée par la formule suivante :

0.15 + 0.135—? (A":—i < 1)

0.13 + 0.14 (Z—j)o'(’s (Z_i > 1)'

a=~ (.10b)

10
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1.7.2. Modéle non-linéaire de Sigmund-Claussen :
Ce modele [25, 26] est basé sur le concept de la pointe thermique de géométrie
cylindrique autour de la trajectoire de l'ion incident avec une dépendance non-linéaire du

rendement de pulvérisation en fonction du pouvoir d’arrét nucléaire, soit :

Vire = 0036 (2212) g (Lo ). (111a)

v kpTo

1-2(= )2 e wi

Us ) = 2 \kpTy kpTo
avec g (KTO) ) oy , (L11b)
3exp (— k—}‘:};) ﬁ > ~5

olUAo = 24 est une constante sans dimension et a = 0.219 A est le rayon d’écran de Born-
Mayer [1]. kg est la constante de Boltzmann. Ty est la température initiale du coeur de la
pointe thermique a un temps t = 0, soit :

kpTy = Fp(E,x=0)

0= 2N<pe>’ (lllC)

ol < pZ > est la largeur radiale initiale de la pointe thermique, N est la densité atomique de
la cible et Fp la densité d’énergie nucléaire déposée en surface :
Fp(E,x = 0) = aN X S,(E), (1.11d)

ol o est le rapport des masses cible/projectile donné par la relation (1.10b).

1.8. La pulvérisation électronique :

Comme signalé au début de ce chapitre, l'ion incident aux énergies élevées du MeV
interagit avec les atomes cibles principalement via des collisions inélastiques liées a des
excitations électroniques. Ces excitations créent une forte perturbation locale du systéme
électronique autour de la trajectoire de l'ion incident qui transfére une grande partie de
I’énergie électronique perdue aux atomes cibles pour les déplacer indirectement dans le
solide en créant une zone instable et fortement endommagée associée au phénomeéne de
pulvérisation en surface (pulvérisation électronique). Ce dernier phénomeéne est complexe et
indirect, il implique des mécanismes de coulage électron-phonon pour le transfert de la
perte d’énergie électronique ou les propriétés physiques et thermo-physiques du matériau
jouent un réle plus important dans ce phénoméne. Dans ce qui suit, deux principaux
modeles théoriques seront présentés pour décrire le phénomeéne de pulvérisation

électronique.

11
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1.8.1. Modeéle de I'explosion coulombienne :

Ce modéle proposé par Fleischer et al. [27] en 1965 est supposé intervenir durant I'étape
initiale de I'interaction. Il est basé sur I’hypothése de la force de répulsion coulombienne qui
est supérieure a la force élastique de liaison des atomes cibles. Initialement, I'énergie
déposée par l'ion incident ionise les atomes cibles situés autour de sa trajectoire en créant
un volume de charge positive qui induit une forte répulsion coulombienne entre eux a
I'origine de leur déplacement de leurs positions initiales et la création des défauts et des

dommages dans le matériau irradié.

1.8.2. Modeéle de pointes thermiques :

Ce modeéle a été proposé dés 1923 par Desaner [28] et a été appliqué plus tard en 1956
par Seitz et Lifshitz [29] aux métaux. Ce modele est basé sur la conversion via le couplage
électron-phonon de I'énergie transférée par l'ion incident aux électrons cibles vers les
atomes du solide sous forme d’énergie thermique (de chaleur). Ce transfert peut étre rapide
est efficace pour les atomes proche de la trajectoire de l'ion incident en augmentant
rapidement la température locale du systéme vers des valeurs élevées. Et si cette
température dépasse une certaine limite correspondante a la chaleur de fusion ou de
vaporisation propre au matériau irradié, différents types de dommages en volume ou en

surface peuvent se produire. Notons que ce dernier modéle de pointes thermiques proposé

avec différentes approches modifiées [5-7] a été souvent appliqué avec succés pour tenir

compte des effets d’irradiation des ions lourds dans la matiére tels que la création des traces
latentes et la pulvérisation électronique.

Ce modele de pointes thermiques est décrit par deux équations différentielles de transfert
de chaleur exprimées dans une géométrie cylindrique comme le modéle élastique de

Sigmund-Claussen [25] :

AT, ) AT,
Co(T) 52 = 15 |rKe(T) 2] = 9(T = To) + A, D), (112a)
T, 10 AT,
Callo) = === [TKa(Ta) g] — 9T —To), (1.12b)

ou g est la constante de couplage électron-phonon et (T. —T.) est la différence de
température entre les électrons et les atomes du solide. Le produit entre les deux quantités

donne le terme d’échange de chaleur. T, C et K sont, respectivement, les températures, les

12
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capacités calorifiques et les conductivités thermiques pour les électrons (indice e) et les
atomes (indice a).

La fonction A(r, t), définit la densité de dépdt d’énergie spatio-temporelle par le projectile
sur les électrons du milieu. Elle dépond de la perte d’énergie électronique déposée dans le
matériau irradié.

La résolution de ces deux équations différentielles [30] donne directement la température
atomique T,(r, t) autour de la trajectoire de I'ion incident en fonction du temps et de la
distance radiale.

La derniere étape est le calcul du nombre moyen de défauts crées en volume par unité de

parcours en utilisant la relation suivante :

Ny(at./um) = fom dt fomv(Ta(r, t))2mrdr, (113a)
k —Ua
avec W D)= n, BhT 2 exp (kBTa (r’t)), (1.13b)

étant la densité d’atomes évaporés selon la distribution de Maxwell-Boltzmann, n, est la
densité atomique du solide, Tp et U, est la température de Debye et I'énergie d’activation

spécifiques au matériau irradié. kg = 8.6173x10” eV/K est la constante de Boltzmann.

Egalement, le rendement de pulvérisation en surface est obtenu via un calcul d’intégrale

double (espace-temps) via la relation suivante :

Y(at./ion) = fom dt fooo @(T,(r, 1)) 2mrdr, (1.14a)

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

kpTa(r,t) =Us
®(T,(r, 1) = n, f e e ) (1.14b)

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

surface, Us, prise comme I'énergie de sublimation par molécule évaporée.

13
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Il. Approche modifiée du modéle de pointes thermique :

L’approche inélastique du modeéle de pointes thermiques n’est pas la seule approche
avancée pour décrire les effets d’irradiation ionique dans les matériaux solides mais il existe
dans la littérature d’autres approches numériques comme celle de Yasui [7]ou analytique
comme celle de Szenes [6].Dans ce chapitre, I'approche numérique de Yasui [7] sera
présentée en tenant compte d’une version récemment modifiée [10, 11]pour
I'interprétation des données expérimentales de pulvérisation en surface des cibles semi-
métalliques minces de bismuth. Cette version modifiée du modéle de pointes thermiques
tient en compte simultanément les deux processus de collisions nucléaires élastiques et
électroniques inélastiques, ce qui permet d’étudier I'effet de synergie entre la pulvérisation

nucléaire et électronique sur une large gamme d’énergie s’étalant du keV jusqu’au MeV.

Il. 1. Formalisme théorique

Comme nous avons expliqué précédemment, le passage de l'ion incident a travers la
matiere induit une forte densité d’excitation électronique autour de sa trajectoire. Ce
processus peut étre décrit mathématiquement par un systéme de deux équations

différentielles de transfert de la chaleur qui peut étre exprimé en géométrie cylindrique :

2 - ()? el = % dre| _
w{(r + Ar) (P Cl 73 e 2nrK, |, 2l + 2n(r + Ar). K, |3 =
1
m{(r + Ar)? — (T)Z}neCe|2;{Te|2 —Tal2} (1.1)
m{(r + Ar)? — (r)?In,. C,l, Byl —anKallg-T—“ + 2n(r + Ar)K, |5 |
dat I ar 14 dr l3
1
T[{(T + AT)Z - (r)z}na- CaIZ ;{Telz - Talz}: (”-2)

Ces deux équations décrivent I'évolution de la température des sous-systémes
électronique et atomiques en fonction du temps (t) et de la distance radiale (r) de la trace
cylindrique.

Les indices 1, 2 et 3 représentent, respectivement, les valeurs moyennes aux points r, r+ Ar/2
et r+Ar. Les deux quantités (n.,n,) sont, respectivement, la densité électronique et
atomique reliées entre elles par la relation : n, = zn, ou z est le nombre d’électrons de Ia

bonde de valence. Les autres deux couples de quantités physiques, (C,, C,) et (K., K,), sont

14
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les capacités calorifiques et les conductivités thermiques des sous-systémes électronique
(indice e) et atomique (indice a). Tandis que Te et T, sont la température électronique et
atomique ou du réseau. (t ) est le temps de couplage électron-phonon relié a la constante de
couplage électron phonon (g)et au libre parcours moyen (M) de I'électron dans le solide par la

relation suivante :

= Rele &
TR B (n.3a)
. _ K
ou D, = oE (11.3b)

est la diffusivité électronique dans le solide.

11.2.Conditions initiales aux limites et densités d’énergies déposées

Dans ce paragraphe sont présentées les densités d’énergie (électronique et nucléaires)
déposées par I'ion incident dans le matériau étudié et qui sont introduites via les conditions
initiales aux limites pour les deux sous-systémes électroniques et atomiques.

Ainsi, des températures ambiantes sont supposées de l'ordre de 100 K a des distances
radiales éloignées (c.-a-d., pourr — e°), soit :

Telrosoo = Talr—see = Tnatrice = 100 K. (1.4)
Egalement, les conditions initiales a t = 0 sont liées au pouvoir d’arrét électronique de I'ion
incident dans le matériau cible, S.(E), via la densité d’énergie électronique donnée par la

relation suivante :

— M — _Se _ 100K
E. (vt =0) = o3 XD ( 403) +n. [, CedT, (1.5a)
Oug, = _2—(71;1_2) , avec L étant la largeur-a-mi-hauteur (FWHM) de la distribution radiale

initiale de I'énergie déposée dans le sous-systeme électronique. La densité d’énergie
électronique peut étre aussi exprimée par une autre relation :

Ee(r,t = 0) = ne fTe(r,t=O)

[ Ce dT, (11.5b)

ce qui nous permet de déterminer la température radiale initiale T,(r,t = 0) du sous-
systéme électronique en égalant les deux expressions (ll.5a et 11.5b) de la densité d’énergie

électronique E,(r,t = 0).
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D’autre part, la densité d’énergie déposée par collisions nucléaires élastiques peut étre
également prise en considération dans les conditions initiales de la température atomique
par analogie a la densité d’énergie électronique donnée dans I'expression (I.5) [3]. Cette
densité d’énergie appelée densité de pointes thermiques élastiques est significative pour des
ions lourds ou les cascades de collisions élastiques sont non linéaire (voir paragraphe 1.7.2.
du premier Chapitre).

Ainsi, cette densité d’énergie supplémentaire a été introduite récemment [11] par I'équipe
de Recherche du CRNA dans I'approche de Yasui [7]pour tenir compte de 'augmentation du
rendement de pulvérisation observé lors des expériences d’irradiation par des ions lourds (Kr
et Cu) dans des cibles semi-métalliques de bismuth dans la gamme d’énergie intermédiaires
(c.-a-d., de I'ordre de quelques dizaines de MeV).

La densité d’énergie nucléaire E.(r,t = 0)a un temps initial t = Oest exprimée en terme du
pouvoir d’arrét nucléaire, S, (E), en réécrivant les deux équations (ll.5a) et (I.5b) sous la

forme suivante :

Sn 2 100K
E,(r,t=0) = moZ XD (— :Tg) +n, [, CadT, (1.6a)
En(r,t=0) =n, [ *"%c, dT, (11.6b)

\

ouag, = avec R étant la largeur-a-mi-hauteur (FWHM) de la distribution radiale initiale

2(In2)
de I'énergie déposée par collisions nucléaires. Ainsi, la température radiale initiale du sous-
systéme atomique, T,(r,t = 0), est déterminée de la méme maniére en égalant les deux
expressions (5) et (6) de la densité d’énergie nucléaire.

En observant attentivement les expressions (l.5) et (Il.6), nous pouvons remarquer la
présence de deux parametres (L et R) définissant la largeur-a-mi-hauteur (FWHM) de la
distribution radiale initiale des deux densités d’énergie électronique et nucléaire. Ces deux
parametres peuvent influer significativement sur la température du systeme et par
conséquence sur le rendement de pulvérisation induit dans le matériau irradié. Une étude
systématique de l'influence de ces deux paramétres sur le rendement de pulvérisation est
donc nécessaire et qui sera effectuée dans le prochain chapitre consacré a la présentation

des résultats.
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I1.3.Discrétisation numérique via les différences finies

Notant que les deux équations (II.1) et (ll.2) sont non-linéaires, c.-a-d., elles contiennent
divers paramétres thermo-physiques dépendants de la température comme les capacités
calorifiques et les conductivités thermiques atomiques et électroniques. Elles peuvent étre
donc résolues numériguement via une méthode explicite des différences finies en
développant les deux composantes de la température, Te(r, t) et Ta(r, t) en séries de Taylor

en fonction de I'espace et du temps (r, t) selon les formes suivantes :

Ar Ar oT
T (T i —2-, t) = T(T‘, t) i ?-5;' (II.7a)
Ar Ar 8T
T(r+Ari—Z-,t) =T(r+Aar,0) 72, (11.7b)
Ar Ar oT
T(r+?,t+At)=T(r+?,t)+AtE. (1.7¢)

En faisant la sommation et la substruction de 'ensemble de ces trois derniéres équations,
nous obtenons les valeurs moyennes suivantes :

ﬂ _ T(r+%t,t)—T(r—%,t)

orl, o : (11.8a)
ar| _ T(T+A2—T,t+At)—T(T+AZ—T,t) IL.8b
a_t > - At )] ( . )
or| _ T(r+32ﬂ,t)—T(r+A2—r,t) 5]
ot 3 - Ar ! e

»
i
P o

w

Q.

= At

LA j i j

= tJ Ti-l r§ iJ T1+1

@ @ @

# > p
i-1 . 1 " t
Distance radiale

Figure II.1 : Maillage des différences finies utilisées dans le présent travail.

1) Ar et t = jAt (Ar et At étant les pas de

En définissant les deux variables r = (i ey

discrétisation de la distance radiale et du temps, respectivement), nous pouvons donc

discrétiser les deux équations de diffusion de chaleur selon le maillage présenté sur la figure
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(I-1).Par la suite, nous injectons les équations. (Il.8a, 1.8b et 1.8c) dans le systéme

d’équations (I1.1) et (Il.2), nous obtenons le systéme suivant :

o . . . .

T)™ = A TS, + ATo + AsTS | + AT, (11.9a)
g . . . .

Td]i+ = Ble’i+1 + BZTd’i + B3T(i,i_1 + B4Te]il (".9b)

Les quantitésA;_,etB;_4, sont définies par les relations suivantes :

(i+0.5) K|z At

A = — '
1 i neCely Ar?’ (11.9¢)
(i-0.5) 1 At
A, =1+ [ —
2 J NeCely Ar?

Kol = Kl2)| -7, (11.9d)

B = 05 Ksli BF (1.9e)

i neCelp AT?’

A, = % (11.9f)
_ (i+0.5) Kglz At

By =5 (11.9g)
_ (i+0.5) 1 At _ _ NeCelz

By = 1+ [ (Kaly — Koly) | - 22, (1L9h)

B, = (i-05) Kaly At (11.9i)

i  1ngCqls Ar?’

_ TNeCelz

s (1L.93)

Les quantités A1_4(Te{) et Bl_4(Ta{, Te{) sont également dépendantes de la température
via les propriétés thermo-physiques du matériau étudié, principalement, les capacités
calorifiques et les conductivités thermiques des deux sous-systémes électroniques et

atomiques.

Il.4.Les propriétés thermo-physiques du matériau

Ce paragraphe est consacré a la présentation des propriétés thermo-physiques des deux
matériaux solides étudiés dans ce travail, a savoir, le silicium et le dioxyde de silicium. Ainsi,
les quatre paramétres nécessaires pour la résolution de nos deux équations différentielles
sont la capacité calorifique et la conductivité thermique pour les deux sous-systémes
atomique et électronique. Ces parameétres peuvent étre obtenus via des tabulations
expérimentales ou numériques existantes dans la littérature. Pour des raisons plus

pratiques, nous avons utilisé dans le présent travail des expressions semi-empiriques [31, 32]
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ajustant les données expérimentales de ces parametres thermo-physiques a I'état solide et

liquide des matériaux étudiés (Voir Figure (ll-1) pour la capacité calorifique et Figure (lI-2)

pour la conductivité thermique).
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Figure 1.2 : Variation en fonction de la température de la capacité calorifique pour les deux

sous-systemes électronique et atomique dans le cas du (a) silicium [32] et du (b)
dioxyde de silicium [31].
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Figure 11.3 : Variation en fonction de la température de la conductivité thermique pour les
deux sous-systemes électronique et atomique dans le cas du (a) silicium [32] et

du (b) dioxyde de silicium [31].

D’autres parameétres physiques nécessaires pour la résolution de nos deux équations

différentielles sont également introduits dans le tableau I1.1.
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Parametre Matériau (Si) Matériau (SiO,)

Mass atomique 28.086 g/mol 60.08 g/mol

Densité massique 2.32g/cm® 2.64g/ cm’
Nombre d’élec. de valence =4 Z=16
Température de fusion (T,,) 1683 K 1972 K
Température de vaporisation 2953 K 3223 K
Température de Fermi 149784 K 45529
Température de Debye 645 K 470 K

Const. de couplage é-p (g) 5.0x10 W/|</cm3 1.25x10 W/K/cm3

Temps de relaxation é-p (t) 0.244ps 0. 15ps

Energie d’activation 0.6 eV 0.28 eV/at.
Energie de sublimation 4.7 Ev 3.3eV

Tableau II.1: Parameétres physiques propres aux matériaux de (Silicium et dioxyde de
silicium) étudiés dans ce travail.

11.5. Nombre de défauts crées en volume et rendement de pulvérisation en surface

Avant de procéder au traitement numérique de nos équations (11.9a) et (119b) discrétisées,
nous évoquons ici les deux intégrales permettant la détermination du nombre Z d’atomes
déplacés en volume et par unité de parcours ainsi que du rendement de pulvérisation en
surface. Ces deux intégrales doubles déja décrites au premier chapitre (égs. .13 et I.14) sont

récrites ici sous les deux formes explicites suivantes :

oo oo kgT; —-U,
Ng(at./um) = 2mn, [~ dt [ Bh 2 exp (kBTa (r’t)) rdr, (1.10)
Y(at./ion) = 2mn, fom dt fooo k‘;ﬁ;:‘t) exp (kB;:(sr't)) rdr. (1.112)

Avec U, et I'énergie d’activation et Us I'énergie de surface et h constante de Planck En
connaissant donc le profil spatio-temporel de la température du sous-systéeme atomique
selon I'approche modifiée du modéle de pointes thermiques, nous pouvons aisément
évaluer les deux grandeurs physiques régissant I'effet d’irradiation ionique dans les

matériaux étudiés.

11.6 : Procédure numérique
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Les deux équations discrétisés (11.9a) et (1.9b) sont finalement résolues via un algorithme

numérique contenu dans un programme FORTRAN en respectant la condition de

convergence suivante :

B g 1, (I.12)

(ar)?

ou D, est la diffusivité électronique dans le solide donnée par la relation (11.3b). Nous avons

fixé les pas de discrétisation (Ar, At) a des valeurs appropriées en faisant plusieurs itérations.

Programme : mTS.1.0.
|

Introduction des paramétres d'entrée: nature (Z;, M;) et énergie (E) de I'ion.
Propriétés physiques (Zz, Mz, 1, n:, no, U;) et thermo-physiques (C., Co. K., K, Ty,
T.. Tp) du matériau cible.

S|
Pt |

Fixation des pas de discrétisation (Ar, At, inax. jmox)

Oui

Evaluation des pouvoirs d'arrét via une version modifiée d'un
sous-programme STOP96 du code SRIM de Ziegler et al.
1
Initialisation des variables (i = 0, j = 0),
Détermination des densités d'énergie radiales initiales (E..

E.)

N
<1

équafions de transfert de chaleur :
g AN L
' 7 — (z —E)m-, = ;At. .
T"":+1 = A1Te':+1+ Azi'",_;’i + A:,,'.'",_;’i_1 + A4,Taji,
Tl V=BT  + BT+ B,T,] . +8.T]

@i+

Oui

Profils de températures : T.(r, 1), Tofr. 1)

I

1) Détermination du nombre de défauts créés en volume.

2) Evaluation du rendement de pulvérisation en surface, c.-é-
d., caleul d'intégrale double espace-temps via un sous-
programme de quadrature bidimensionnelle (QUAD2Z2D)

Résultats obtenus : T.(r, #). To{r. 1). E:(r. 1. En{r.1). Ny, ¥(E).

Figure II.4 : Schéma représentatif de 1’algorithme du programme fortran utilisé.
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Pour la détermination du nombre de défauts crées Nq et le rendement de pulvérisation Y
via les deux expressions (1.10) et (Il.9b), nous avons inclus dans notre programme
numeérique un sous-algorithme supplémentaire de quadrature bidimensionnelle (QUAD2D)
en espace et en temps. Egalement pour tenir compte des paramétres de ralentissement de
I'ion incident dans le matériau étudié, nous avons introduit une version modifiée d’un sous-
programme (STOP96) du code SRIM de Ziegler et al. (ZBL) [33]. Ce sous-programme calcule
directement les pouvoirs d’arréts (nucléaire et électronique) a partir des expressions semi-
empiriques obtenues par ajustement aux données expérimentales d’'un grand nombre de
systemes projectile-cible. Les différentes étapes suivies par ce programme pour I’évaluation

des différents parametres physiques (Te, Ta, Ng, Y) sont schématisées sur la figure (11.3).

D’autre part, nous avons procédé de la méme maniére pour I'évaluation numérique du
rendement de pulvérisation selon le modele de pointes thermiques inélastique (i-TS)
proposé précédemment par Dufour et al [5] (voir égs. I.12a et 1.12b). Notant que I'approche
inélastique utilisée par ces derniers auteurs differe de celle que nous avons adopté dans
notre calcul de pointes thermiques (approche modifiée) par deux aspects : (i) le mécanisme
de transfert de chaleur au sous-systéme électronique et (ii) les expressions utilisées pour
décrire I'interaction électron-phonon dans les équations de diffusion de chaleur. Dans notre
approche modifiée, I'énergie transférée par I'ion incident aux électrons et noyaux cibles est
introduite comme condition initiale de la température électronique et atomique, et les

équations de diffusion de chaleur contiennent uniquement la constante de couplage

Ne

C .
£ (T, — T,) reliant le transfert de chaleur entre les

: _ NeCe .
électron-phonon, g = —5;5 via le terme 5

deux sous-systémes électronique et atomique. Alors que dans le modéle inélastique,
I'énergie transférée par I'ion incident aux électrons cibles est introduite dans les équations
de transfert de chaleur en la considérant qu’elle s’opére d’une maniére progressive durant
toute la période du processus de thermalisation des électrons cibles. Nous avons ainsi utilisé
la méme méthode explicite de différences finies avec les mémes conditions de convergence
en utilisant des valeurs appropriées de la constante de couplage électron-phonon (g) (voir
tableau Il.1) similaire a celle donnée dans le cas du matériau de quartz [34] et du silicium
[35]sous irradiation par des ions lourds. Aussi, nous avons utilisé les mémes valeurs d’entrée
des capacités calorifiques (Ce, C5) et des conductivités thermiques (Ke, K3) comme dans le cas

de notre approche modifiée.
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CHAPITRE lll : PRENSENTATION DES RESULTATS, ANALYSE & DISCUSSION

Ill. Présentations des résultats, analyse et discussion

Le présent chapitre est consacré a la présentation des résultats numériques obtenus pour
les différents paramétres physiques intervenant dans la simulation des effets d’irradiation
ionique dans les deux matériaux étudiés (Si et SiO,) via 'approche modifiée du modéle de
pointes thermiques. Nous avons ainsi analysé ces résultats obtenus en discutant également
influence de différents paramétres d’entrée sur le profil de température, le nombre de
défauts crées en volume et le rendement de pulvérisation en surface. Notre choix est porté
sur des ions lourds Bi* d’énergie du keV jusqu’au GeV incidents sur les deux cibles de dioxyde
de silicium de (SiO;) et du silicium (Si). Finalement, les différentes valeurs numériques
générées pour le nombre de défauts crées et pour le rendement de pulvérisations sont
comparées aux données expérimentales existantes dans la littérature et aux différentes

prédictions théoriques rappelées au premier chapitre.

ll.1. Profil de distributions des températures en temps et en distance radiale

Sur les deux figures (lll.1a) et (Ill.1b) sont présentée, a titre d’exemple, I'évolution des
deux températures électronique et atomique en fonction du temps et de la distance radiale
obtenue via 'approche modifiée (mTS) du modéle de pointes thermiques dans le cas de la
cible SiO, irradiée par des ions lourds Bi* d’énergie de 63.1 MeV correspondante a un

pouvoir d’arrét électronique de 10.8 keV/nm.

63.1 MeV (S, = 10.8 keV/nm) Bi” ions ----- > Si0.
10 k@ =150fs
7 : A =0151fs
; s Ar =02 nm
= [ r=09nm L=04nm
s 10F
S Th AN
:3 —I;: ---------------------- .—;v-Q---9- -------------------------------
2 10 == 390 nm/ '=ia. nnvl__,
S [ _ r= ¥:L£\11111 ‘
é ]O: RICRETHE A S A '.’W 7 D™
E_. 3 AL L A 1

107 1x10™ 1x107 1x107 1x1077 1x10°
Temps (s)

Figure lll.1a: Variations de la température électronique en fonction du temps (t) et de la
distance radiale (r) obtenues via I'approche modifiée (mTS) du modéle de pointes
thermique pour une cible SiO, irradiée par des ions Bi* d’énergie 63.1 MeV.
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63.1 MeV (S, =10.8 keV/nm) Bi ions ----- > Si0,
L (b) 1=150fs
- At=0.15fs
- Ar=0.2 nm
'f, r=0.9nm L=04nm
9
= 10'F &
B T AN e
5 T, brom e e
S 10l r=3.9nm
2 r=11.9nm _
E /‘_;»"H-, . \’\.L‘_";’»1
10 il " r=15.7nm 3
107 1x107 1x107 1x107 1x107 1x107
Temps (s)

Figure lll.1b: Idem figure (lll.1a) mais pour la température atomique.

Nous pouvons observer sur ces deux figures une augmentation initiale de la température
électronique jusqu’a une période de temps de l'ordre de 10™ s (voir figure Ill.1a), suivie
ensuite par une augmentation de la température atomique due au transfert de chaleur par
couplage électron-phonon jusqu’a 10 s (voir figure Ill.1b). Par la suite, les deux
températures diminuent lentement jusqu’a ~ 10! s, puis diminuent rapidement pour
atteindre leurs valeurs minimales a la température ambiante (a savoir, a 100 K) autour de
~2x10™® s. Nous pouvons observer également sur ces deux figures la diminution des
températures électronique et atomique en fonction de la distance radiale r. Ceci est expliqué
par le fait que la densité d’énergie est significative beaucoup plus autour de la trajectoire de

I'ion incident.

Ces comportements sont similaires a ceux précédemment révélés par divers calculs
numériques pour un grand nombre de matériaux solides indépendamment des
modifications introduites dans le modéle de pointes thermiques [7, 34, 36]. En particulier,
différentes investigations numériques appuyées par des mesures qualitatives des rayons de
traces latentes ont été précédemment effectuées [37-39] pour ce méme matériau étudié en
employant une autre approche dite modéle inélastique de pointes thermiques. Elles
confirmaient ainsi les mémes tendances avec peu différences significatives dans les résultats

numériques des profils de températures électroniques et atomiques.
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Ainsi et a titre de comparaison, nous présentons sur les deux figures suivantes (I1l.2a) et
(11.2b) le profil de distribution spatio-temporelle des températures électronique et atomique
obtenue via I'approche inélastique (iTS) du modéle de pointes thermique de Dufour et al.

[5]Toujours dans le cas de la cible du SiO,.

63.1 MeV (S, =108 keV/nm) Bi ions ----- > Si0,
— LY 8=1F8T whsn
7 ; At=015fs
‘; _ Ar=02nm
=, - t =13ps
e N —
§ 10‘ 3 r=0.9 nm'"
S T e TN
—?- T P o s v s me e e e S i g e S S S e
- r=3.9 nm
2 10F r=8.9 nm
5 |
5§ 10k
— E 1 K " L 1

107 1x10™ 1x107 1x107 Ix107 1x107
Temps (s)

Figure Ill.2a: Variations de la température électronique en fonction du temps (t) et de la
distance radiale (r) obtenues via I'approche inélastique (iTS) du modéle de pointes
thermique pour une cible SiO; irradiée par des ions Bi* d’énergie 63.1 MeV.

63.1 MeV (S = 10.8 keV/nm) Bi ions --=--> SiO.
10'k(b) g=1.25%10" wjem
At=015fs
Z ! Ar =02 nm
; ‘ t, =13 ps
E 10F
E : r=0.9 nm .-~
_.:: 'r. im0 o oo e i O e RPGERS hy..
ST et
s 10F r=3.9 nm
2 r=8 9nm// —
E - f'j
S 10
107 Ix107 1107 k107 1x107 1x107

Temps (s)

Figure 111.2b: Idem figure (lll.2a) mais pour la température atomique.

En observant attentivement les quatre figures présentées ci-dessus, nous pouvons
remarquer la similitude dans I'évolution spatio-temporelle des deux températures avec

pratiqguement la méme magnitude pour les deux approches mTS et iTS dans le cas de la
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variation radiale. Cependant, pour la variation temporelle, nous observons que I'évolution
de la température dans le cas de I'approche inélastique est retardée par rapport a celle
modifiée. Cette différence pourrait étre expliquée par la constante de couplage électron-
phonon utilisée pour le calcul qui est de I'ordre de 1.25 x 10" W/k/cm?, et qui peut donner
un temps d’interaction é-ptirs de I'ordre de 13 ps différent de celui utilisé dans I'approche

mTS (tirs~ 0.15 ps) et qui a été précédemment mesuré via une expérience laser-matiére [31].
ll1.2. Optimisation des différents paramétres physiques d’interaction

Par la suite, en intégrant sur tout l'intervalle du temps d’interaction et de la distance
radiale le flux d’évaporation ®(r, t)et la densité déplacement v(r, t)explicitement introduits
dans les relations (11.10) et (1.11), nous avons ainsi calculé numériquement le nombre de
défauts crées par unité de parcours et le rendement de pulvérisation en fonction de
I’énergie de l'ion incident. Mais avant de comparer nos résultats numériques aux données
expérimentales existantes dans la littérature, nous avons optimisé les différents paramétres

d’interaction rentrant dans le calcul du rendement de pulvérisation.
lll. 2.1. Pas de discrétisation spatio-temporels (Ar, At)
Les deux autres paramétres optimisés sont les pas de discrétisation (At, Ar) qui ont été

2D At
(ar)?

fait varier en respectant la condition de convergence ( < 1) donnée par la relation

(11.12). Sur les deux figures (111.3) et (lll.4), sont illustrées, a titre d’exemple, les variations du
rendement de pulvérisation en fonction des pas de discrétisation spatio-temporels dans le
cas des deux cibles Si et SiO,.

Nous pouvons voir sur ces deux figures que les valeurs numériques du rendement de
pulvérisation sont stables pour des pas de discrétisation comprises dans la gamme du temps
1077-10™ s et de distance radiale 0.1-0.6 nm. Notre choix est porté sur les valeurs
appropriées de (Ar = 0.2 nm,At= 0.15 fs)dans le cas de la cible d’oxyde de silicium SiO2 et de
(Ar = 0.2 nm,At= 0.01 fs) dans I'autre cas du silicium Si. Concernant le temps de relaxation é-

p pour la cible Si, une valeur appropriée de 1 fs. [40].
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631 MeV (S, = 10.8 keV/nm) Bi ions == Si0), - 63.1 MeV' (S, = 9.7keV'nm)Bi ions -----> §i
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Figure lll.3a : Variation du rendement de pulvérisation en fonction du pas de discrétisation
radiale (Ar) pour des ions lourds Bi* d’énergie 63.1 MeV incidents sur une cible de
(@) SiO, et de (b) Si en tenant compte uniquement de la perte d’énergie
électronique (S, = 0).

63.1 MeV (S = 9.7 keVinm) Bt ions -----> Si

631 MeV (S = 10.8 keVinm) Bi 1ons «=--- 10
10 107 ¢
E(a) o 1500 A (Y=Y 4Y) :
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[ ar=02am v (Y. U =47eV) 1 1=001 fs
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Figure l11.3b : Idem Figure (Ill.3a) mais en faisant variant le pas de discrétisation temporel
(At).
lll. 2.2. Largeur a-mi-hauteur initiale (L) de la densité d’énergie électronique déposée

On doit noter que les valeurs appropriées du parameétre (L) peuvent étre recherchées a
partir des mesures expérimentales ou des tabulations numériques des rayons de traces

latentes induites suite au bombardement du matériau étudié par des ions lourds aux
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énergies du MeV. Mais nous avons fait varier librement ce paramétre pour voir son influence

sur le rendement de pulvérisation (voir Figures Ill.4a et 11l.4b pour les cibles Si et SiO,).

. 63.1 MeV (S, = 10.8 keV/nm) Bi” ions -—--> SiO, 63.1 MeV (S =9.7 keV/nm)Bi ions ----- > Si
10° g = 10° -
E 1= 130ns 3
@ At=0.15 fs E(b) o ]
M r=0.2nm [ At=001 fs
(1l T TP -1 O 10
3 e S o B oo 3 Ar=0.2nm
E *. 3
. 3
%@ F
‘_ kS 0¥
10k LTI R
o R T e Py smm e B ~
= ! 510 3
=10° o = F
& (\:_:o:.—_ YY) A ;—-’l o -
[ (Y,. U =47eV) > x ]
10"k v (Y. U =2eV) i } s
9 | 107
10° : M N PR ....l- M [ A a 34 s s 10~ e | a e | "
107 10 10 10" 10° 10'
L (nm) L (nm)

Figurelll.4 : Idem que Figure (111.3) mais en faisant variant la largeur a-mi-hauteur initiale (L)
de la densité d’énergie électronique déposée.

Nous observons que le rendement de pulvérisation dans le cas du SiO,est stable (Y~ 10?
at./ion) pour des valeurs de (L) situées a peu prés entre 0.2 nm et 2 nm, suivie d’'une
décroissance rapide au-dela de cette intervalle (Voir figure 1ll.4a).Pour la cible de silicium, les
valeurs de Y(L) sont stables (~5 at./ion) pratiquement sur méme intervalle (0.2 — 1.5) nm
(voir Figure Ill.4b). Nous observons également que le rendement de pulvérisation partial
calculé pour Si dans le cas de la cible composée SiO, est pratiquement similaire a celui

calculé dans le cas de la cible élémentaire Si.

Toutefois, les valeurs physiques et appropriées de largeur a-mi-hauteur L sont
directement calculées a partir de la distribution radiale de dépot d’énergie des électrons (6)
secondaires obtenue via un calcul Monté Carlo de Waligorski et al. [41] donnée par la

relation suivante :

D(r) = —= ( Lo L )i, (11.1)

T(T+Tmin) \Tmax+Tmin

Ou S est le pouvoir d’arrét électronique, rma et rmin sont, respectivement, le parcours
maximal et minimal des électrons (6) dans la direction perpendiculaire de I'ion incident, et y
est une constante. Par la suite, nous avons ajusté les valeurs numériques générées par la

densité radiale D(r) donnée par I’éq. (l1l.1) par la fonction plus explicite suivante :
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F(r) = 2exp (- ), (11.2)

Cette derniére fonction F(r) est a peu prés équivalente a la densité d’énergie utilisée dans
I'approche modifiée du modéle de pointe (voir éq. Il.5a), ce qui permet de déduire aisément
la largeur a mi-hauteur initiale L de la densité d’énergie électronique, soit :

L o Toﬂ.

0, = gom= 175, (111.3)

Avec A = \/ﬁ, ou t est le temps de relaxation électron-phonon (é-p) et D. est la diffusivité
électronique donnée par la relation (I1.3b).

A titre d’exemple, dans le cas de la cible de SiO, irradiée a une énergie de 63.1 MeV, nous
avons estimé la valeur de L a 1.8 nm. Notons que L est dépendant de I'énergie de Vion
incident. Nous présentons donc la variation de L en fonction de I’énergie, pour les deux

cibles SiO2 et Si sur la figure (l11.5).

Bi ions -----> SiO,

E () :
a {b) 2544

10 A
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Figure Il1.5: Variation de la largeur a-mi-hauteur de la distribution initiale (L) de la perte
d’énergie électronique en fonction de I'énergie incidente des ions lourds Bi'
bombardant les deux cibles(a) SiO, et (b) Si.

lil. 2.3. Largeur a-mi-hauteur initiale (R) de la densité d’énergie nucléaire déposée
Nous avons également fait varier librement le paramétre R de la largeur a-mi-hauteur
initiale de la densité d’énergie nucléaire déposée pour voir son influence sur le rendement

de pulvérisation. Sur les deux figures (lll.6a) et (Ill.6b), est présentée la variation du

29



CHAPITRE Il : PRENSENTATION DES RESULTATS, ANALYSE & DISCUSSION

rendement de pulvérisation en fonction de la largeur a mi-hauteur de la distribution initiale

de la perte d’énergie nucléaire dans le cas des deux cibles SiOet Si.

63.1 MeV (S, = 10.8 keV/nm) Bi” ions -—--> SiO, 63.1 MeV (S =9.7 keV/nm) Bi ions ----- > Si
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Figure IIl.6: Variation du rendement de pulvérisation en fonction de la largeur a-mi-hauteur
initiale (R) de la densité d’énergie nucléaire déposée pour des ions lourds Bi*
d’énergie 63.1 MeV incidents sur une cible de (a) SiO, et de (b) Si.
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1.4 -

Profil de dommage

Figure [II.7 : Variation en fonction du rapport des masses (M,/M;) de différents paramétres
de dommages induits dans une cible (M,) par des ions (M;) d’énergie réduite (éq.
I.4b, m = 1/3, €<0.2 et m = %, 0.08 <e< 2.0) d’aprés le calcul de Winterbon et al. [42].

Pour la cible de dioxyde de silicium, le rendement de pulvérisation Y(R) est une fonction
décroissante pour des valeurs de R inférieures a 2 nm, suivie d’'une saturation ou le
rendement de pulvérisation est stable (Y(R) ~ 56 at./ion, voir Figure Ill.6a). Tandis que pour

la cible Si, nous remarquons d’abord que les deux courbes de Si sur les figures (Ill.6a) et

30



CHAPITRE Il : PRENSENTATION DES RESULTATS, ANALYSE & DISCUSSION

(I1.6b) sont pratiquement identiques et le rendement de pulvérisation est stable (Y~ 4
at./ion)dans I'intervalle de R (2.0 nm — 3.9 nm).

D’autre part, des valeurs réelles du paramétre R peuvent étre déterminées a partir du
rayon de la zone des cascades de collisions élastiques non-linéaire (point thermique
élastique) en utilisant le calcul Monté Carlo de Winterbon et al. [42] illustré sur la figure
(11.7) ol plusieurs courbes de profils de dommages sont tracées en fonction du rapport des
masses cible/projectile M,/M;. Sur cette figure, nous pouvons identifier les profils de
dommage moyens selon I'axe X et Y perpendiculaires a la trajectoire de I'ion incident ainsi
que leurs straggling de dommage associés plus le facteur correctif de volume de dommage

par rapport au volume d’une cascade de collisions individuelle &.o.

Bi (E = 15 keV')--->Si0,

L2 Transv{erse View 5 "
' Rp=16.3 mm

Y(nm)

Y(nm)

- 04— T T T T v T T 1

‘ . 0 5 10 15 20

100A 0 100 A Z(nm)
X(nm)

Figure 111.8: Trajectoires des ions Bi* d’énergie de 15 keV et les dommages crées dans une
cible SiO;selon les axes X,Y et Z obtenus via le code de simulation SRIM.

Sur la figure (Il.7) suivante est présenté a titre d’exemple le résultat d’une simulation via
le code SRIM [19] pour une cible SiO, irradiée par des ions Bi* d’énergie de 15 keV ot nous
observons clairement les trajectoires et les dommages selon les trois axes X, Y et Z.

La densité d’énergie de cascades déposée en volume est donnée par la relation suivante :

E, = (0.68)% x 2E) (Ill.4a)
n A

cas

avec Acgs = Ocor XT<Y?2 >, (111.4b)

est la surface de la zone de cascades et <Y>> est le straggling de dommage selon I'axe Y.

La densité d’énergie E, peut étre également réécrite sous la nouvelle forme suivante :

Ep, = %NatKBTsurf: (11.4¢)
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Ou T est la température macroscopique atteinte sur la surface de la cible, elle est reliée a

la largeur radiale initiale < p2 >de la pointe thermique (voir éq. (1.11c) du chapitre ) :

__ Fp(E.x=0)
Tourt = szt (I11.4d)

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

surface.
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Figure II1.9 : Variation de la largeur a-mi-hauteur (FWHM) de la distribution initiale (R)de la
perte d’énergie nucléaire en fonction de I'énergie incidente des ions lourds Bi*
bombardant deux cibles : (a) SiO, et (b) Si.

Finalement, en se servant des relations suivantes (lll.4a, lll.4b, lll.4c, lll.4det 1.11d) ainsi
que du calcul de Winterbon et al. [42] de la figure (Ill.6), nous avons déterminé la largeur

initiale (R) de la densité d’énergie nucléaire qui est donnée par la relation explicite suivante :

R 3axXAcqs
= = / p .5
% = Z1nz 47(0.68)2 ( )

Sur la figure est tracée la variation du parameétre R en fonction de I'énergie incidente des

ions Bi bombardant les deux cibles étudiée dans ce travail (SiO,, Si). Nous observons que R(E)
est une fonction croissante (ex., pour SiO; : R(1 MeV) = 0.32 nm, R(1 GeV) = 21.7nm et pour

Si :R(1 MeV) = 0.744nm, R(1GeV) ~#9429.26 nm).

11l.3. Nombre des défauts créés en volume

Apreés l'optimisation des différents paramétres physiques d’entrée dans le programme
mTS, nous avons calculé le nombre de défauts crées en volume et par unité de parcours Ng.
Les résultats obtenus sont présentés sur la figure (l11.10) en fonction du pouvoir d’arrét
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électronique de l'ion incident dans la cible dioxyde de silicium (SiO2) ou ils sont également
comparés a la formule analytique de Kinchin-Pease[22] (donnée au premier Chapitre par la
relation (1.8)) ainsi qu’avec des valeurs numériques d’atomes déplacés générées via le code
de simulation SRIM [19]. Nous observons sur cette figure que notre calcul via 'approche
modifiée (mTS) est en trés bon accord avec la simulation SRIM et avec la formule analytique
de Kinchin-Pease a basse énergie ol le pouvoir d’arrét nucléaire et prédominant. Cependant,
aux énergies plus élevées correspondantes au régime du pouvoir d’arrét électronique, notre
calcul est en désaccord avec ces deux prédictions qui ne prennent pas en considération les
effets des collisions électroniques inélastiques.

Bi ions ----- > Si0,

Tl Tk Notre calcul (mTS) (S = 0)
Notre calcul (mTS) (8> 0)
%  Simulation code SRIM-2010
= = - Formule Kinchin-Pease: N, = 0.8><v (E)/2E,
10 *
= [
=1
=
~
=
—=10°
Z
10°
10"- sl & PSRN |

10" 10° 10
Se (keV/nm)

Figure 111.10 : Variation du nombre de défauts crées en volume en fonction du pouvoir
d’arrét électronique pour des ions lourds Bi* incidents sur une cible de SiO,.

111.4. Le rendement de pulvérisation total

Finalement, nous avons également calculé le rendement de pulvérisation sur une large
gamme d’énergie s’étalant de 1 keV jusqu’a 1 GeV. Sur la figure (lll.11) est présentée la
variation du rendement de pulvérisation calculé numériquement en fonction du pouvoir
d’arrét électronique des ions Bi" incidents sur la cible SiO,, ol il est comparé aux données
expérimentales [3, 12-16] disponibles dans la littérature ainsi qu’avec les prédictions
théoriques de Sigmund [24] et de Sigmund-Claussen [25] valables dans le régime du pouvoir

d’arrét nucléaire (c.-a-d., aux énergies du keV). Notons également que I'approche inélastique
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du modele de pointes thermiques (iTS) développée par Dufour et al. [5] a été également
incluse dans la comparaison.

Bi ions -----> SiO

3

10" g
E Données expérimentales [3.12-16] L"E
Flo.8.v.0.0] oy
i Notre calcul (mTS) 2
| ---- (mTS) +Modéle de Sigmund [24] &
10" Sigmund-Claussen [25] &
3 - Modéle iTS [5] ;
= | i
210 )
~
~—
G
>
10°
10* , " ....IO LI ......1.
107 10 10°
S, (keV/nm)

Figure Ill.11: Variation du rendement de pulvérisation en fonction du pouvoir d’arrét
électronique pour des ions lourds Bi* incidents sur une cible de SiO,. La
comparaison avec les données expérimentales et d’autres prédictions théoriques
est également incluse.

En observant attentivement cette derniére figure (lll.11) , nous pouvons faire les
remarques suivantes : notre calcul via I'approche modifiée (mTS) additionnée a la théorie
linéaire de cascades élastiques de Sigmund [24] est en trés bon accord avec les données
expérimentales du rendement de pulvérisation sur toute la région de prédominance du
pouvoir d’arrét électronique tandis que le modéle inélastique de Dufour et al. [5] s’écarte
Iégérement en dessous de nos valeurs numériques. Aux basses énergies correspondantes au
régime du pouvoir d’arrét électronique, notre calcul via 'approche mTS est en accord
satisfaisant avec la théorie de cascades élastiques non-linéaires de Sigmund-Claussen[25]. Il
est aussi en trés bon accord avec les données expérimentales lorsqu’on tient en compte de
la contribution des cascades de collisions élastiques linéaires dans le processus de
pulvérisation. Comme on peut le constater, le rendement de pulvérisation calculé via
I'approche mTS en tenant compte uniquement des collisions électroniques inélastiques
devient significatif a partir d’une valeur seuil du pouvoir d’arrét électronique S. ~ 1.25

keV/nm correspondante a peu prés a une énergie cinétique de 1 MeV de I'ion Bi* incident,
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tandis que celle du modéle iTS a été estimée a Se(4 MeV) ~ 2.37 keV. Ainsi, la valeur seuil du
pouvoir d'arrét électronique est trés proche de celle obtenue expérimentalement [43] dans
le cas des ions lourds Au” incidents sur une cible de quartz. Notons finalement que la
différence entre I'approche modifiée et celle du modéle inélastique réside dans le fait que le
calcul via la premiére approche est basé sur Fintroduction des valeurs précises des
paramétres d’entrée déduites expérimentalement comme le temps d’interactiont, tandis
que celle de Dufour et al [5] (c.-a-d., iTS) utilise généralement la constante de couplage
électron-phonon comme paramétre d’ajustement aux données expérimentales des traces

latentes induites dans le matériau irradié.

35



CONCLUSION

Dans le présent travail, nous avons effectué une étude numérique de la pulvérisation
en surface induite par des ions lourds aux énergies du MeV sur deux matériaux solides de
dioxyde de silicium et de silicium en employant une approche modifiée du modéle de
pointes thermiques avec I'introduction des valeurs appropriées des propriétés physiques et
thermo-physiques du matériau étudié et les paramétres pertinents du ralentissement de

I'ion dans la matiére.

Nous avons comparé par la suite nos résultats numériques obtenus du rendement de
pulvérisation avec les données expérimentales existantes dans la littérature ainsi qu’avec
d’autres valeurs numériques générées par différentes prédictions théoriques précédemment

proposées pour décrire le phénomene de pulvérisation atomique.

Mon stage de formation Master au sein du Centre de Recherche Nucléaire d’Alger était
bénéfique pour moi. Il m’a permis d’approfondir mes connaissances théoriques sur le
phénoméne de l'interaction ion-matiére et d’acquérir de nouvelles idées sur les effets
d’irradiation ionique dans la matiére. J'ai appris qu’un travail scientifique nécessite une
recherche bibliographique approfondie et une connaissance parfaite des mécanismes
régissant les phénomeénes physiques mises en jeu. Finalement, le traitement, 'analyse et
I'interprétation des données occupent une place centrale dans un travail scientifique qui
nécessite donc la maitrise des logiciels informatiques et des codes de simulation associés aux

différentes méthodes numériques et mathématiques.
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