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Dans ce chapitre, nous allons introduire les parameétres de base qui décrivent les phénomenes
créés par les interactions entre projectiles (ions charges) et une cible. Dans le cadre de cette
these, nous nous intéresserons a la notion de perte d'énergie et le pouvoir d'arrét nucléaire et
électronique qui permettent de décrire le ralentissement d'un projectile dans un materiau donne.
Nous nous intéressons également aux mécanismes fondamentaux de perte d'énergie des
collisions élastiques et inélastiques et aux effets des interactions (création de défauts), et nous

rappellerons les deux principaux modeéles décrivant la création de la trace latente.

I.1. Paramétres de interaction ion-matiere

Les parameétres adaptés de I’interaction ion-matiere permettant de quantifier le depot

d’énergie dans la matiére sont :

e Le pouvoir d’arrét (dE/dx) qui dépend des sections efficaces des collisions
élastiques et inélastiques.

e Le parcours de I’ion dans la matiére (Rp) qui dépend de la vitesse de 1’ion.

o Le flux (@).

e La fluence (F).

I.1.1. Le pouvoir d’arrét et le parcours

I.1.1.1. Le pouvoir d’arrét

C’est une grandeur qui détermine 1’énergie perdue d’une particule d’énergie E par unité
de son parcours dans la cible. L’ion énergétique subit une série d’événements : (i) des collisions
élastiques avec les noyaux des atomes (pouvoir d’arrét nucléaire Sn(E)) ;(ii) des collisions
inélastique avec des electrons des atomes cibles (pouvoir d’arrét électronique Se), en perdant

son énergie jusqu'a ce qu'il vient enfin d'étre implanter dans le solide [1].
Le pouvoir d’arrét total par unité de longueur dans la cible, est obtenu par la sommation de
deux pouvoirs d’arrét :
S(E) totat =Sn(E) +Se(E) (1.1)
Il s’exprime en MeVcm?/mg que 1’on peut transformer en keV/nm, si on connait la densité

massique du matériau. Dans le cas de haute énergie S(E) tota1 = Se(E) avec Sy=0 ; et dans le cas
de faible énergie S(E) total =Sn(E) avec Se (E)=0.
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1.1.1.2. Le parcours de I’ion dans la matiére

C’est la distance totale parcourue par I’ion projectile ou bien la profondeur dans la cible. On

peut le déterminer a partir du pouvoir d'arrét total. Il est donné par la relation :

R=[1 (Z—i)_l dE (1.2)
Ou:

- E1:représente I’énergie cinétique initiale de la particule a son entrée dans le matériau.
- dE/dx : le signe de dE/dx est négative, car il représente la perte d’énergie par incrément

de trajectoire.

Le parcours projeté Rp représente la projection du parcours de 1’ion sur la direction initiale de

la particule.

<7 Ion incident (E;, Z;7, M7)

e -

-
7’

4____

<__." Ton implanté E;=0

Figure. 1.1 : Le parcours projeté Rp d’ion dans un solide.

1.1.1.3. Simulation par SRIM

Le logiciel SRIM permet de calculer les valeurs des parametres essentiels qui décrivent

I’interaction : les pouvoirs d’arréts électronique et nucléaire ainsi que la profondeur de
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pénétration. Ce logiciel est basé sur la méthode de Monte-Carlo, la méthode est décrite par

Ziegler, Biersack et Littmark, dans leur livre « the Stopping and Range of lons in Matter».

100
‘S 80 _Se
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(¢D)
X 604
o
Neb)
| -
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-5 40
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Figure 1.2 : Pouvoir d’arrét électronique et nucléaire en fonction de 1’énergie : cas d’un

faisceau de I’ion lourds Au dans (Au) .(SRIM 2012)

La figure 1.2 présente le pouvoir d’arrét nucléaire et électronique d’une cible Au en fonction de
I’énergie du projectile Au, par le programme SRIM. Elle montre clairement que le pouvoir
d’arrét nucléaire est largement dominant a basse énergie ; tandis que le pouvoir d’arrét

électronique domine a haute énergie.
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1.1.2. Flux et fluence

A. Flux (®)

Représente le nombre de particules incidentes envoyées sur la cible, par unité de surface et par

unité de temps (nbr atomes /cm?.s?).

B. Fluence (F)

Corresponde au nombre total de particules recues par la cible par unité de surface (nbr particules
fem?) [2].

1.2. Régime a bases énergies (Les collisions élastiques)

Les interactions entre 1’ion incident et les atomes de la cible, sont traitées, en général,
comme des chocs élastiques de deux particules. Cette interaction conduit a des déplacements
d’atomes, et la nature de cette ’interaction est purement coulombienne. A basse énergie
I’interaction dominant entre deux corps, qui ne subissent aucun changement dans leur structures
interne, c'est a-dire il y a une conservation de 1’énergie cinétique totale des particules entrant
en collision, et, I’énergie interne individuelle de chaque particule est inchangée. Les interactions
entre 1’ion incident et les atomes de la cible sont traitées comme des chocs élastiques de deux

particules (binaires), régis par les lois de la mécanique classique.

(M1.E1. V1)

Figure 1.3 : La collision élastique entre deux particules.
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(Mg, Eo, Vo) et (Mg, E1, V1) : représentent la masse, I’énergie et la vitesse de I’ion incident
avant et prés 1’interaction, respectivement.

- (M2, T, V2) : représentent la masse, 1’énergie et la vitesse de recule de I’atome cible apres
la collision.

- et ¥:sont des angles de diffusion et de recule de I’atome cible.

- b:le paramétre d’impact (la distance d’approche entre le noyau du projectile et de la cible).

L’expression de I’énergie cinétique transférée est donnée, dans le repére du laboratoire, par
[3]:
4Mq M,

= W.EO.COSZIIJ (1.3)

Si le choc est frontale (b=0). Dans ce cas, la cible recule dans la direction du projectile (¥ = 0)

. 4My M,
et I’énergie transférée : T, = — 1.4
g max (My+M,)? 0 (1.4)

1.2.1. Le pouvoir d’arrét nucléaire

Pour déterminer la formule de pouvoir d’arrét nucléaire il faut prendre en compte le
paramétre de section efficace différentielle du processus collisionnel (o), définie comme la
probabilité pour que le projectile céde de 1’énergie a une particule-cible lors de son interaction.
L’ion incident d’énergie cinétique initiale E1, de numéro atomique Z: et de masse M1 déplace
un atome de la cible de numéro atomique Z> et de masse M2 de son site, en lui communiquant

une certaine quantité d’énergie T. Ainsi la section efficace de collision s’écrit [4]:

2
o(E,, T;) = % Ou:e?=144x10"ev/cm (1.5)
172
dE Tmax
E n =N mein TO-(El, Tl)dT (|6)

Ou:
- N estle nombre d’atomes par unité de volume,
- Tmin @ correspond a une énergie minimale introduite afin d’éviter la divergence de

I’intégrale.
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- Tmax : est I’énergie maximale fournie lors d’un choc frontal.

L’expression du pouvoir d’arrét nucléaire devient alors :
— Z—i = 21N —Mllwfifzz eﬂn% (1.7)
Ou :
- Z1,Z2: le nombre de charge du projectile et de la cible respectivement.
- e:lacharge de I’¢électron.

- Mg et M2 : masse du projectile et de la cible respectivement.
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Figure 1.4 : Pouvoir d’arrét nucléaire en fonction de I’énergie : cas d’un faisceau des ions Xe,

Au, U, Pb dans la cible d’Au. (SRIM 2012).

1.2.2. Défauts induits par les collisions nucléaires

A. Défaut ponctuels
Lorsque les ions incidents entrent en collision avec les atomes cibles, un atome est

déplacé par I’ion incident, appelé atome primaire. L’atome primaire, a son tour, peut déplacer
d'autres atomes, des atomes secondaires, des tertiaires, créant ainsi une cascade de collisions
atomiques. Cela conduit a la création de défauts ponctuels dans le solide, tels que des lacunes,

des atomes interstitiels ou une combinaison des deux, appelés paire de Frénkel.
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Dans le cas le plus simple, I'atome déplacé laisse une place vacante et occupe une
position interstitielle dans le réseau. Ce défaut est appelé paire de Frankel. L'énergie nécessaire
pour produire une paire de Frénkel stable appelé I'énergie de déplacement Eq, qui doit étre
acquis par l'atome cible pour quitter sa position dans le réseau et former un interstitiel stable.
Pour déplacer un atome de son emplacement normal dans le réseau, une énergie de déplacement

d'environ 15 & 30 eV est nécessaire [5].

B. Déplacements produits par un choc primaire (Une cascade de déplacement)

Les atomes primaires perdent ensuite leur énergie cinétique par collisions élastiques
nucléaires successives avec d'autres noyaux de la cible, dont un certain nombre sont a leur tour
déplacé. La séquence de déplacement multiple d'événements de collision sont souvent appelées

collisions ou cascades de déplacement.

C. Nombre d'atomes déplacés

Lorsque I'énergie transférée par la particule incidente a un atome de la cible est
supérieure au seuil de déplacement atomique Eg, cet atome est €jecté et est généralement appelé
"primaire”. Le nombre moyen d’atomes déplacés (défauts) Nq que peut créer cet atome primaire

en fonction de son énergie E fut donné initialement par Kinchin et Pease [6]:

N; =0 Si 0<E<Eqg
Ny, =1 Si Eq < E< 2Eq4
Nd=E£d Si  2Es<E

Dans ce dernier cas, I'énergie transférée est suffisamment élevée, une cascade de déplacement

se développe. Le nombre moyen d'atomes déplacés ( (Nq /E1)) :

Emax
cNa_ Jp " Na(E)do (EyE)

E, i If;nax do(Eq,E)

(1.8)

Dans ce dernier cas, la structure du matériau dans le volume entourant la trajectoire du
projectile est désordonnée, et la concentration de défauts est fortement dépendante de I'énergie

déposée. Par exemple, ce procédé est utilisé pour I'amorphisation de matériaux cristallins [7].
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M Lacune + *
+ Atome déplacé +
+
PKA(Z,) +
lon incident (Z1, E1) +
+

Figure 1.5 : Représentation schématique d’une cascade de déplacements.

Depth vs. Y-Axis

des ion

la cible Au

— Target Depth — 1000 A

Figure 1.6 : Simulation des collisions par TRIM (les cascades) dans la couche d’Au irradiées

avec des ions Ar et Xe d’énergie de 200 keV.
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D. Formation de pointe thermique élastique

La pointe thermique élastique se produit lorsque le déplacement des atomes est presque terminé,
tous les atomes déplacés en mouvement atteignent un point ou ils n‘ont plus assez d'énergie
cinétique pour provoquer un déplacement supplémentaire. Le transfert d'énergie se fera a un
niveau inférieur au seuil « Eq». A ce stade, I'énergie est partagée entre les atomes adjacents et
dissipée sous forme de vibrations de réseau, cette vibration crée une zone chaude sous la forme
d'un cylindre contenant de nombreux atomes agités, appelée une pointe thermique. Selon Seitz
et Koehler (1956) [8] et Sigmund [9] une pointe thermique est définie comme « un volume
limité ou la majorité des atomes sont temporairement en mouvement induit par chaque ion

incident».

1.3.Les collisions inélastiques

La collision inélastique est le second processus de ralentissement d’un ion incident sur
les électrons de la cible. L'énergie cinétique totale du systeme de particules n'est pas gardée, de
sorte que I'énergie interne de chacun des participants a la collision peut étre modifiée au cours
de l'interaction. Les modifications des configurations électroniques des deux partenaires
dépendent des processus fondamentaux intervenant lors des collisions inélastiques telles que,
I'excitation de I’atome cible et du projectile, l'ionisation de 1’atome cible et la capture
électronique par le projectile [10].La figure (1.7) présente les trois processus qui peut résulter
de fagon inélastique entre 1’ion incident et 1’atomes cible (capture électronique, excitation

électronique, ionisation des atomes au voisinage de la trajectoire des ions).

10
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Excitation
Capture e

@ lonisation

Projectile

Figure 1.7 : Processus inélastiques pendant 1’interaction projectile chargé — atome.

1.3.1. Le pouvoir d’arrét électronique de la cible

La description des interactions inélastiques est beaucoup plus compliquée, car ces
interactions ne sont plus décrites comme des interactions individuelles entre deux objets, les
ions projectiles interagissent avec plusieurs électrons de la cible en méme temps, et ils sont eux-
mémes connectés au noyau. Pour les ions que nous utiliserons, les ions interagissent avec les
électrons dans la premiére étape, et ils transferent une partie de I'énergie aux électrons. Apres
le passage des ions, une fois la cible ionisée, les électrons secondaires (électrons &) peuvent
générer entierement de I'énergie, générant ainsi une cascade d'électrons. Ils sont définis par

2/3

rapport & la quantité Z1“ vo, ou vo est la vitesse orbitale de I'électron de I'atome d'hydrogéne 1s,

c'est-a-dire la vitesse de Bohr : vo=2,2 x 105 m /.

Z1?R vp est généralement la vitesse moyenne des électrons liés au projectile dans le modéle de

Thomas-Fermi [11]. En traitant v1 comme la vitesse d'un projectile, nous distinguons trois

213

domaines différents de vitesses définis par rapport a la quantité (Z1°° vg) :

(a) Le régime des grandes vitesses lorsque vi >> Z;%%vq,
(b) Le régime des vitesses intermédiaires lorsque v = Z:%®vo (pic de Bragg).

(c) Le régime des basses vitesses lorsque v << Z1?"v

11
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Figure 1.8 : Pouvoir d’arrét électronique en fonction de 1’énergie : cas d’un faisceau des ions

Xe, Au, U, Pb dans la cible d’Au . (SRIM 2012)

1.3.2. Défauts induits par irradiation aux ions lourds

A. Création de défauts par excitation électronique

Contrairement aux basses énergies ou les défauts induits par des chocs élastiques sont
créés par des processus directs, les défauts induits a hautes énergies par des collisions
inélastiques font intervenir des processus indirects et complexes. La majorité de I’énergie
perdue par le projectile le long de sa trajectoire dans le matériau est transférée aux électrons de
la cible, entrainant une forte densité de charge dans la zone localisée autour de la trajectoire de
I’ion. Cette forte densité d’ionisation peut conduire a la création d’une zone fortement
endommagée ou défaut étendu ou encore traces latentes, les traces latentes sont la conséquence

d’un fort dépot d’énergie électronique.

Les types de défauts qu’un ion peut induire dans un solide, sont déterminés par le type de
solide. Dans de nombreux matériaux cristallins, cette trace est constituée de matiere

désordonnée et on parle donc d’amorphisation [12].

Dans d’autres matériaux, un changement de la phase cristalline peut étre observé [13]. Les
interactions inélastiques jouent un réle majeur dans les isolants et les composés organiques [14]

et un faible effet dans les métaux.

12
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Plusieurs auteurs ont essayé de donner une explication pour la création des traces latentes dans
le solide (isolants, métaux, semi -conducteurs). Des modéles comme le modele de I’explosion

coulombienne[15] ou le modele de la pointe thermique [16] ont été proposés.

Les traces latentes peuvent ensuite étre observees par microscopie électronique a transmission,

comme le montre I'image ci-dessus.

Traces d’ions

A

/]

/|
200

L
[
J
/
/
/

/
/
v

——

Direction des ions

Direction des ions

Figure 1.9 : Clichés STEM HAADF du GaN irradié au Pb 850 MeV a une fluence de 3x10%
ions/cm? .[17]

s

Figure 1.10 : Clichés MET en mode faisceau faible (g=01-10) du GaN irradié au Xe 92 MeV a
une fluence de 5x10* ions/cm? visualisés en (&) champ clair et en (b) champ sombre. Les traces
sont visibles jusqu'a une profondeur d'environ 2 um. [17]

13



Chapitre | Interaction ion avec matiere condensée

B. Modéle d'explosion de Coulomb

Ce modeéle suppose que le déplacement des atomes ionisés par les ions incidents est di
a leur répulsion mutuelle. Ce déplacement peut produire des zones de défauts ou des traces
[15,18]. Le modele suppose que le temps de neutralisation de la charge positive induite dans le
milieu est suffisamment long (> 10" sec). Cette condition ne s'applique qu'aux isolants, car le
temps de neutralisation des charges induites peut atteindre des dizaines de picosecondes. En
revanche, dans un conducteur, la mobilité des électrons est trés importante, et il faut 10 a 15
secondes pour neutraliser la trajectoire de I'ion. Par conséquent, le modéle d'explosion de
Coulomb n'est pas applicable aux métaux. La condition donnée par ce modeéle est que la force
répulsive de Coulomb dans la région d’ionisation est suffisante pour vaincre la force de liaison
du réseau, car la contrainte électrostatique locale supérieure a la force de liaison locale. Si deux
ions dans un matériau de charge e ont été ionisés n fois, la contrainte électrostatique (s), la
force locale par unité de surface, pour un constant diélectrique constant (&) avec une distance

interatomique moyenne (ao), est donnée par [15] :

262

o= —= (1.9)

0

L'expression ci-dessus montre qu'il est facile de former des traces dans des matériaux a faible
résistance mécanique, faible constante diélectrique et faible distance interatomique. Le
plastique s'est averé plus sensible aux radiations que le verre. L'explosion de Coulomb ne peut
pas expliquer la formation de traces d'ions dans les métaux, c'est pourquoi le modele de la pointe

thermique a été proposé pour décrire les traces dans les métaux.

C. Le modele de la pointe thermique

Le modeéle de la pointe thermique a été proposé pour la premiere fois par F. Dessauer en 1923
et développé par Seitz et Koehler [8] et appliqué aux métaux en 1956. M. Toulemonde et ses
collaborateurs ont développé un code de calcul basé sur ce modele.

Ce modele est basé sur I'idée suivante : lors du ralentissement électronique, I'énergie déposée
par I'ion incident sur les électrons cibles est convertie en chaleur par interaction électron-phonon
en un temps de 101%/10" sec. Au fur et a mesure que le transfert d'énergie vers les atomes du
réseau se rapproche du trajet des ions, il devient trés important entre 10* 1022 s et
1I’échauffement est tres local. Par conséquent, un fort dépét d'énergie peut conduire a la fusion
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de regions cylindriques le long du trajet ionique. Cette fusion est suivie d'un phénomeéne de
trempe ultra-rapide, qui peut geler le matériau en une structure amorphe. En définissant le rayon
de la trace comme le rayon de fusion du modéle de la pointe thermique, les prédictions du

modele peuvent étre comparées aux résultats experimentaux.

10'17 - 9 r r 3
L’ion dépose son énergie sur les

. . Chemind’ion
électrons de la cible.

10-5 == Diffusion thermique dans le
gaz.

Transfert au réseau par
couplage électron-phonon
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24440
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10"
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Figure 11.11 : Représentation schématique du modéle de pointe thermique et de la

formation de trajectoire latente autour du trajet ionique dans le réseau atomique.
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1.4. Détails du modele de la pointe thermique

1.4.1.Description mathématique

Le matériau cible est subdivisé en deux sous-systemes en interaction : (i) le gaz
d’¢électrons, a la température Te, caractérisé par sa chaleur spécifique Ce et sa conductivité
thermique Ke et (ii) le réseau atomique, a la température Ta, caractérisé lui aussi par sa chaleur

specifique Ca et sa conductivité thermique Ka.

Le transfert de I’énergie des ions incidents se fait en deux temps : (i) I’énergie des ions incidents
est déposée sur les électrons en un temps de I’ordre de 1071° secondes. (ii) 1’énergie est ensuite
transférée des électrons vers les atomes en un temps variant de 10™% a 10° secondes. Ce

transfert est gouverné par le couplage électron- phonon.

Le processus de transfert d'énergie des ions au sous-systéeme électronique, puis du sous-
systeme électronique au sous-systeme de réseau est controlé par les deux équations

différentielles couplées suivantes en géométrie cylindrique :

Co(Te) 52 = 2= (1K, (T) 55) — g (T, — To) + A(r, ) (1.10)
Ca(T) 52 = 22 (rKo(T) S2) + g(T. = T) + B(r, 1) (1.12)

Gréace a la solution numérique de I'équation ci-dessus, nous pouvons déduire 1’évolution des
températures électroniques et atomiques dans le temps et dans l'espace. Selon le systéme
d'équations ci-dessus, la diffusion thermique se produit radialement vers I'extérieur le long du
trajet ionique. Cependant, dans le cas des multicouches, ou les matériaux sont différents sur la
longueur (direction x) du trajet ionique, ces équations ne sont plus valables. Dans le cas des
films multicouches, un concept supplémentaire a également été appliqué pour inclure dans les
deux équations le transfert thermique de la chaleur le long de la direction x a travers les

différentes interfaces. Les équations ci-dessus peuvent alors étre modifiées comme suit :

T, 10

Co(T,)2E =22 (K(T) ) (K(T)aTe) g(T , —T,) +A(r, t) (1.12)

Ca(Ta) 52 = 3o (1Ko (Ta) 52) + o= (Ka(T) %) + g(Te = Ta) + B(r, t) (1.13)

ou:
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v’ g : est la constante de couplage électron-phonon qui dépend de la vitesse du son dans le

matériau, de « et de la température (T) du systeme atomique.

(KpneS)?
g = n“—f;‘KT (1.14)

v A(r,t) et B(r, t) : sont les fonctions qui définissent la déposition spatio-temporelle de
I’énergie du projectile sur les électrons et les atomes cibles, respectivement.

v g(T, — T,): représente 1’énergie d’interaction électron-phonon.

v’ X : représente la distance parcourue par I'ion dans le solide.

1.4.2. Régimes des hautes énergies

C’est le régime des ions avec des énergies cinétiques dans la gamme MeV-GeV et au-dessus.

Dans ce régime d’énergie, les projectiles interagissent principalement avec les électrons de la
cible, et donc la valeur de pouvoir d’arrét nucléaire Sp est trés petite par rapport a Se, donc le
terme B(r,t) dans 1’équation différentielle (1-13) est ignoré. L'énergie déposée sur les électrons

cibles est transférée aux atomes du réseau par couplage électron-phonon. C'est ce qu'on appelle

le modéle de pointe thermique inélastique (i-TSM).

Le terme A(r, t) est la densité de dépdt d'énergie par unité de temps, qui est fournie au sous-

systeme électronique par les ions incidents au temps t et au rayon r. Ce terme peut s'écrire

mathématiquement [19] :

Ou:

A(r,t) =c.S,.G.(t).D.(r) (1.15)

C : est une constante de normalisation
Se : est la perte d'énergie électronique.

Ge (t) : est la distribution gaussienne, qui peut étre donnée par :

1 _(f—to)
- (-52) o

Ou:

- o : est la demi-largeur de la distribution gaussienne
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- to: est le temps requis pour les électrons pour atteindre la distribution d'équilibre et
ces deux quantités sont supposées égales (typiquement de l'ordre de 10°2°5s).
- De (r) a été estimée par Waligorski et ses collaborateurs [20] et elle définit comme
suit :
1

T+9)E

1__
De(r):% ( T+0

r+6

(1.17)

Ou

- r: estladistance du trajet ionique ou la distance radiale.
- 0 :estlaplage dénergie des électrons delta qui est égale au potentiel
d’ionisation.

- @ estune constante.

1.4.3. Régime des basses énergies

Pour l'irradiation ionique a basse énergie (keV), la valeur de pouvoir électronique Se est
petite par rapport & Sn, donc le terme A(r,t) dans 1’équation différentielle (1-12) est ignoré. C'est

ce qu'on appelle le modeéle de la pointe thermique élastique (E-TSM).

Le dépdt d'énergie sur le sous-systéeme atomique dépend du terme B (r, t) dans I'équation
(1.13). L’expression suivante peut étre utilisé pour simuler la densité de 1’énergie déposée sur

les atomes [21] .

B(r,t) = b, x S, X Go(t) X E,(r)  (1.18)

Ou:
- bn est une constante de normalisation.

- Ga (t) est une fonction gaussienne en fonction du temps t, qui peut étre donné par :

1 _ (t=to)
G = ax/ﬁexp( 202 ) (|.19)

Le paramétre to est le temps de dépot, et il est supposé égal a1 x 10713 s,
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- Fa (r) décrit le dép6t d'énergie spatiale, qui peut s’exprimer mathématiquement par :
1 r
E,(r) = —exp (— T—) (1.20)
0

Ou : ro est le rayon d'un cylindre, ou I'énergie nucléaire est déposee. Les valeurs de ro ont été

mentionnés dans les travaux de Mieskes et Toulemonde [22,23].

1.4.4 Critere de transformation de phase

La transformation solide en liquide ou la fusion du matériau a lieu, lorsque le transfert
d'énergie par atome dépasse la valeur de I'énergie requise par atome (Eam) pour la fusion. Eam
peut étre calculée a partir de formule suivante :

Eqim = [0 75" C(TYAT + Ly (122)
initiale

Ou : le premier terme du c6té droit de cette équation correspond a I'énergie nécessaire pour
amener le matériau a sa température de fusion. Le terme Cs (T) est la chaleur spécifique du
réseau tiré des mesures expérimentales en fonction de la température.
Le deuxiéme terme, Lm, correspond a la chaleur latente de fusion. Le transfert d'énergie par
atome c'est-a-dire qu’Eam est la mesure la plus appropriée pour évaluer si le matériau a subi une

transition de phase liquide (fusion) ou non.
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Chapitre II Mélange ionique

Dans ce chapitre, nous allons présenter quelques concepts de base sur le mélange ionique.
Nous définirons le phénomeéne de mélange ionique et ses parametres, l'effet de la
thermodynamique sur le mélange ionique et le mécanisme de mélange dans différentes gammes
d'énergie. Nous décrirons également différents modéles phénomenologiques pour le calcul
quantitatif du taux de mélange. Puis, nous passerons aux résultats trés récents du mélange

ionique a I’interface des multicouches du systeme Au-Ni.

I1.1. Le mélange ionique

Le mélange ionique, tire son origine expérimentale du concept de I’implantation ionique
a forte dose. Le mélange ionique est une technologie utilisée pour obtenir différents
changements structurels de différents matériaux et produire des matériaux avec de nouvelles
caractéristiques, physiques [1] et magnétiques [2]. Cette technologie utilise des faisceaux d'ions
génerés par differents types d'accélérateurs, pour provoquer de grands réarrangements
atomiques autour de l'interface entre deux matériaux différents, conduisant a la formation
d’alliages & l'interface. Ce processus est connu sous le nom de mélange ionique “‘lon Beam
Mixing”’ [3].

Cette technique offre plusieurs avantages par rapport aux techniques classiques, parmi ces

avantages :

- La capacité¢ de mélanger des systémes non miscibles c’est l'aspect le plus intéressant
de cette technique.

- La sélectivité spatiale : offre un moyen de synthétiser des phases dans une région
souhaitée en irradiant les films dans cette région.

- Cette méthode ne nécessite pas de températures élevées comme le recuit thermique
(plusieurs centaines de degrés Celsius), qui peut étre réalisé méme a temperature
ambiante.

- De plus, si le courant ionique est suffisamment élevé, il consomme moins de temps de

synthese que les autres technologies.
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La premiére expérience de mélange ionique a été réalisée par Weg et al. [4]; ils ont pris
un substrat de silicium recouvert avec un film de palladium puis ils ’ont irradié avec des ions
de phosphore (P*) de haute énergie. Weng et al. [4] ont observé la formation de siliciure de

palladium, ce qui indique gu'il y a une réaction entre le palladium et le silicium.

D’autre part, Tsaur et al. ont été les premiers a prouver que la technologie de mélange
ionique peut étre utilisée pour obtenir des alliages [5]. L’expérience a réalisée sur le systeme
(Cu-Awu), ils ont constaté que la quantité d'Au qui peut étre mélangée avec le Cu par mélange
ionique peut largement dépasser la concentration maximale atteinte par la technologie
d'implantation. 1l a également découvert qu'en utilisant un film multicouche de type sandwich
contenant des éléments non miscibles, un alliage peut étre obtenu par le phénoméne de mélange

ionique.

Le phénomeéne de mélange ionique dans le systeme Bi-Sb a été étudié par Ibrahim et al.
[6] en modifiant différents paramétres d’irradiation telle que la fluence ionique, I'énergie
ionique et la température). Kanjilal et al. [7] et Cheng et al.[8] ont étudié le mélange ionique et

la formation d'alliages amorphes et des nouvelles phases dans différents systemes [9] .

Des travaux similaires ont été menés pour étudier le mélange ionique dans des systemes
(métal-Silicium) comme le (Co-Si) [10] (Ni-Si), (Pt-Si) , (Si —Mo), (W-Si), (Cr-Si) et (Mg-Si)
[11], ou ils ont obtenu leurs phases stables et/ou méta-stables .

11.2. Les configurations utilisées dans I'étude de mélange ionique

Le mélange ionique peut étre réalise dans differentes configurations [12],[11].
Généralement, les configurations peuvent étre divisées en trois types : les configurations de
bicouche, multicouche et configuration de « sandwich ou marqueur», comme le montre la figure
(11.1). Dans le cas d'une configuration de bicouche, il existe deux possibilités. La premiere
consiste a utiliser deux couches minces A et B déposés sur un substrat S, et l'autre consiste a
placer une couche des atomes A sur un substrat des atomes B. Ces différents bicouches sont
irradiés par un faisceau d’ions énergétiques X ; apres I’irradiation, les atomes d'une couche A
a l'interface se mélangent avec les atomes de l'autre couche B. Dans le cas de la
configuration sandwich, 1’épaisseur de cette couche est de quelques nanometres et sépare les

autres couches A et B. Le but de cette couche est principalement de comprendre la dynamique
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des atomes lors de l'irradiation. Afin d'améliorer le mélange, plusieurs de ces doubles couches
peuvent étre utilisées, ou les couches A et B sont alternativement déposés sur un substrat S
inerte. Les configurations bicouche et marqueur sont généralement appliques pour étudier le
mécanisme mélange ioniques, alors que les échantillons multicouches sont particulierement
adapté pour étudier les phases formées par irradiation des échantillons d'une composition

globale donnée.

2/ Configuration multicouches

A
A = A
B i y
A
a B
Substrat
Substrat Substrat

1/ Configuration bicouches
3/ Configuration de Sandwich

Figure 11.1 : Les configurations typiques pour I'étude du mélange par faisceaux d'ions.

11.3. Les parameétres de mélange ionique

Le mélange ionique dépend de plusieurs parameétres, tels que :

- L'énergie du faisceau d'ions : joue un réle important, car c'est I'un des facteurs décisifs du
mécanisme de mélange, elle doit donc étre choisie avec soin. Elle définit également la
profondeur de pénétration des ions. Il existe trois types d'irradiation aux ions lourds : a basse

énergie (keV/u), a médium énergie (centaines de keV/u) et a haute énergie (MeV/u).

- Nombre de couches et ’épaisseur . Ce sont des parametres importants, car au fur et a mesure

que le nombre de couches augmente, la possibilité de mélange a l'interface des deux couches
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peut augmenter. Plus I'épaisseur est petite, plus les atomes sont susceptibles de se mélanger a
I'interface. Par conséquent, il est toujours recommandé d'utiliser plus de couches et des films

plus minces pour obtenir le meilleur effet de mélange.

En plus de ces deux paramétres évoqués jusqu’ici, la fluence d’irradiation et la

température sont deux autres variables expérimentales les plus étudiées en mélange ionique. :

- Fluence ionique : C'est le nombre d'ions déposés sur la cible par unité de surface. Le choix
des especes d'ions est également tres important. En effet, I'espece ionique peut étre la méme
que I'élément cible, ou il peut s'agir d'un ion de gaz inerte pour éviter les impuretés dans la

matrice.

- Température de la cible : Un autre parameétre important dans le mélange d'ions est la
température, l'irradiation ionique est souvent effectuée a basse température, par exemple a
température ambiante (Ta) ou jusqu'a la température de I'azote liquide (LN2). Néanmoins, la
température mentionnée pour les expériences est souvent la température apparente mesurée au
température effective est un parametre important dans les processus induits par l'irradiation
ionique, et elle doit étre comparée a deux températures caractéristiques des matériaux. L'une
est la température critique T au-dessous de laquelle I'effet de diffusion sous irradiation (RED)

est négligeable.

L'autre est la température stable de la nouvellement phase formée, par exemple, si I'on s'attend
a former un alliage amorphe ayant une température de transition Ta- (de I'amorphe au cristallin),
la température effective du film pendant l'irradiation ionique doit bien sOr étre maintenu

considérablement plus bas que Tac [13].

11.4. Mécanisme du mélange ionique

Lorsque I'ion énergétique entre dans un matériau cible, il dissipe I'énergie principalement
via deux processus (i) des collisions élastiques avec les noyaux des atomes cibles, appelée perte
d'énergie nucléaire ou Sy et (ii) collisions inélastiques avec les électrons des atomes cibles,

connue sous le nom de perte d'énergie électronique Se.

Dans les sections qui viennent, nous discuterons d’abord les mécanismes du mélange pour
le cas des ions de faibles énergies (de 1’ordre du keV/u) ou la perte d’énergie s’effectue

principalement par les collisions élastiques. Ensuite, nous évoquerons les mécanismes de
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mélange a hautes énergies (de I’ordre de MeV/u) ou I’énergie de 1’ion incident est déposée par

les collisions inélastiques avec les électrons des atomes cibles.

11.4.1. Le mélange ionique a basse energie

Les ions de basse énergie avec des énergies keV/nucléon sont utilisés depuis plusieurs
décennies pour provoquer des modifications proches de la surface par implantation ionique ou
par mélange ionique.

A faible énergie d'irradiation ionique, le pouvoir d'arrét électronique (Se) est négligeable et
I'énergie des ions est directement déposée sur les atomes cibles par interaction élastique entre
Iion incident et les atomes de cible. En raison de ces collisions, les atomes cibles recoivent
suffisamment d'énergie cinétique pour se déplacer de leurs positions d'origine et produire

éventuellement une cascade de déplacement.

Ce déplacement d'atomes se produisant pres d’une interface de deux couches de matériaux
différents peut conduire au mélange de ces matériaux. Le mélange peut étre divisé en deux
contributions : un mélange athermique indépendant de la température présent a toute
température, et une contribution additionnelle au mélange dépendante de la température et
présente & des températures au-dela d’une température critique Tc. Nous allons les détailler ci-

dessous.

11.4.1.1. Régime athermique du mélange

Le mélange athermique peut étre divisé en deux catégories selon le numéro atomique moyen
de la cible : (i) mélange balistique purement collisionnel et indépendant des propriétés
thermochimiques de la cible (Target) pour les cibles légers Z; <18, et (ii) un mélange dépendant
des propriétés thermochimiques de la cible se produisant dans les pointes thermiques dans les

cibles relativement lourdes Z; >18.

11.4.1.1.1 Mélange balistique

Le processus balistique implique des collisions élastiques entre les atomes de cible et
projectile, cela prend de 0,1 a 1 picosecondes [14]. Il a été constaté que le mélange ionique dans
les systemes cibles a faible numéro atomique (Z; <18) est de nature purement balistique [15].
Le mélange balistique peut étre divisé en deux types, le mélange ionique de recul et le mélange

en cascade [14].
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a. Le mélange par ions de recul

Lorsqu'un ion incident frappe un atome cible (M) prés de I'interface meétal/substrat, I'énergie
cinétique de certains des ions incidents est transférée a lI'atome cible. Dans ce processus, les
atomes cibles se déplaceront de leurs positions d’origine par des collisions simples et répétées

entre les atomes cibles et les ions incidents ; ¢’est la forme la plus simple de mélange balistique.
b. Mélange par déplacement en cascade

Outre le mélange de recul, il existe un autre phénomeéne balistique ; c’est la séquence de
déplacements multiples des atomes de collision est communément appelée « cascade de
collisions ». Les interactions balistiques d'un ion énergétique avec un solide sont représentées
schématiquement sur la figure(11.2). La figure montre des événements de pulvérisation a la
surface, des événements de recul a ion unique/atome unique et le développement d'une cascade

de collisions impliquant un grand nombre d'atomes déplacés a faible énergie.
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Figure 11.2 : Représentation schématique des processus balistiques lors de I'interaction ion-
matiére. Les principaux effets tels que la pulvérisation, I'implantation, le recul, le déplacement

et les cascades sont présentes.
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Sigmund et Gras-Marti [16] ont développé un modéle pour le calcul du taux de mélange

balistique basé sur les hypothéses suivantes :

- Les collisions sont régies par des interactions binaires (les collisions élastiques a deux
corps).

- Les propriétés thermodynamiques du solide (la cible) ne sont pas prises en compte.

- Les atomes en mouvement ne peuvent entrer en collision qu'avec des atomes
stationnaires, c'est-a-dire que les cascades de collision sont supposées étre linéaires.

- Lacible est amorphe.

- Les atomes déplacés s'arrétent quand leur énergie atteint une valeur égale ou inférieure
abeVv.

IIs ont proposé une formule pour calculer le taux de mélange (k) d'un systeme bicouche [17]:

r&R3
NEg4

kpy = =Rap ()

Ou:

- I =2 (paramétre sans dimension)

- N : est la densité atomique de la cible.

- R4 1 nm: est la distance d'un atome cible déplacé de son site initial a la suite
d'un choc avec un ion incident

- Eq: valeur seuil de 1’énergie de déplacement.

1
- Avec £ = [4("‘”"2) (11.2)

(my+m;)?
Ou : m1 et m2 sont les nombres de masses de 1’ion et de la cible, respectivement.
- Fp:ladensité de I’énergie déposée, c-a-dire I'énergie déposee par ion par unité de
longueur (keV/nm), qui peut étre exprimé par [18,19]: Fp—- (2ny +n,)Ey
(1.3)
Ou:

- ny: est le nombre de sites vacants produits par nm a une profondeur particuliére

- nr: est le nombre de collisions de remplacement a la méme profondeur.
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Cependant, dans la grande majorité des expériences de melange ionique sur des bicouches
métalliques, il a été constaté que I'élargissement de l'interface ou le taux de mélange dépasse
les prédictions du modele balistique de facteurs de dix et plus [20-22], ils ont observé qu’une
forte influence des propriétés thermodynamiques des cibles sur le mécanisme et I’efficacité de
mélange ionique. lls ont constaté que le mélange augmente avec 1’augmentation de la chaleur

de mélange de la cible et avec décroissance de I’énergie de cohésive.

Les effets de la thermodynamique, telles que la chaleur de mélange et I'énergie de cohésion,
sont importantes lorsqu'un solide composé d’une cible relativement lourde (Z; > 18) est irradié
par des ions énergétiques d'énergies allant de quelques keV a plusieurs centaines de keV. Ces
résultats ne peuvent pas étre compris en termes de processus de mélange purement balistique,
mais par une excitation des atomes dans un volume de la cascade pendant la phase de la pointe

thermique.

Dans les sous-sections suivantes, les concepts thermodynamiques sont introduits pour expliquer

I’efficacité de mélange.

Influence de la chaleur de mélange

Les deux systemes suivants (Au-Cu) et (W-Cu) [23] ont été utilisés pour Vérifier la
dépendance du mélange vis-a-vis de la chaleur du systeme. Les deux systemes ont presque les
mémes parametres (densité atomique, numéro atomique et masse atomique), de sorte que la
réponse balistique au mélange atomique devrait étre la méme. D'apres les résultats du RBS du
premier systéeme (Figure 11.3), I’Au et le Cu se mélangent bien, et le spectre de W du deuxiéme
systeme est relativement inchangé aprés irradiation et le spectre de RBS montre juste des signes
de perte de matiére due a la pulvérisation. L'évaluation de ces données montre que le mélange
atomique dans le systeme (Au-Cu) est dix fois supérieur a celui observé dans (W-Cu). Ces
résultats peuvent étre attribués a la différence de miscibilité entre les deux systéemes : Au et Cu
sont complétement miscibles a I'état liquide et solide, tandis que W et Cu ne sont pas miscibles
a I'état liquide ou solide.
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Figure 11.3 : Résultats RBS du mélange des deux systemes W-Cu et Au-Cu [23].

D’autre part, Rossum et al. [24] ont étudié les systemes bicouches suivants (Hf — Ni) et (Hf —
Ti). D'un point de vue balistique, le mélange des deux systemes doit étre presque le méme.
Cependant, ils ont observé que le taux de mélange du systéeme de (Hf-Ni) était beaucoup plus
élevé que celui du systeme de (Hf-Ti). La différence a été attribuée aux différences valeurs
chaleur du mélange (4Hmix) pour les deux systemes. Le tableau (I1.1) contient les quatre
systemes bicouches (Au-Cu), (W-Cu), (Hf-Ni) et (Hf-Ti) et leurs valeurs de dE/dx et AHmix .

Tableau I1.1 : Les valeurs de la chaleur de mélange et le pouvoir d'arrét dans les différents
systémes bicouches.

Systeme AHnmix (kJ/g.at) dE/dx (eV/ A°)
(Au-Cu) -9 310
(W-Cu) +36 322
(Hf-Ni) -62 329
(Hf-Ti) 0 335
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La chaleur de mélange pour les éléments A et B est défini comme [25] :
Moy = XaXpZcNq [Hap — F242700)] (11.4)

Ou:
- X4 et Xp : sont les fractions molaires de A et B respectivement.
- Zc et N, : sont le numéro de coordination et le numéro d’ Avogadro respectivement.

- Hyy et Hgp et Hyp - sont les Enthalpies de liaisons moyennes entre les paires d’atomes.

Dans les systéemes bicouches avec des chaleurs de mélange négatives, il existe une force de
liaison pour former des alliages inter faciaux pendant l'irradiation ionique. Bien que I'on puisse
s'attendre a ce que l'irradiation par faisceau d'ions mélange les structures en couches, les effets
thermodynamiques peuvent submerger les processus balistiques. Si les chaleurs de mélange
sont positives, l'irradiation ionique peut provoquer un mélange si la température de I'échantillon
est assez faible [26] Cependant, lorsque la température augmente, la couche de mélange se
sépare en ses composants. La séparation en retour du processus est appelée démixtion. Ces
concepts thermodynamiques sont cohérents avec les données de la figure (11.3) et le tableau

(11.1), ou I'on voit que 4Hmix pour Au-Cu est négatif et 4Hmix pour le systeme (W-C) est positif.

Influence de I'énergie de cohésion

Rossum et al. ont étudié le mélange dans plusieurs systémes, tels que : (Au-Ag), (Ta-Nb),
(Hf-Zr), (Pt-Pd) et (W-Mo) irradiés avec des ions Xe d'énergie 600 keV a température 77 K.
Ces systemes ont tous une chaleur de mélange nulle (4Hmix = 0) , et composés d’éléments
adjacents dans le tableau périodique [27]. lls ont observé que le taux de mélange du systéeme
(Au-Ag) était cing fois supérieur a celle du systeme (Pt-Pd). Il a également été trouvé qu’il n’y
a pas de corrélation entre les résultats du mélange et les résultats balistiques du modele, mais il

y a une corrélation entre le taux du mélange expérimental et I'énergie cohésive.

L'influence de I'énergie cohésive sur le mélange est représentée sur la figure (11.4) en
fonction de l'inverse de (4Dy) / @ et I'énergie cohésive moyenne AHn pour chagque systeme.
Ces résultats indiquent que les systemes avec faible 4Hcon ont des taux de mélange plus élevés.
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L'énergie de cohésion d'un alliage A-B peut étre approchée en utilisant la théorie des solutions

régulieres comme suit :
AHcon = (XaAHS 4 XgAHY) + AHmix (11-5)
Ou:
v' X, et Xy : sont des fractions molaires de A et B.

v’ AHJ et AHJ : sont des énergies de cohésions de A et B respectivement.

v" AHmix: chaleur de mélange.
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Figure 11.4 : L'influence de I'énergie de cohésion sur le taux de mélange pour différents

systémes [27].

11.4.1.1.2. Mélange dépendant des propriétés thermochimiques

Le concept de pointe thermique (thermal spike)

En effet, pour les cibles ayant un plus haut nombre atomique moyen (Z: >18) la cascade de
collision devient suffisamment dense et peut conduire a la formation d’une zone, le long du
trajet de 1’ion incident, de forme plus ou moins cylindrique ou la majorité des atomes sont en

mouvement temporaire. L’énergie cinétique des atomes déplacés a 1’intérieur de ce volume est
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transformée en fin parcours en énergie thermique. Ce volume est appelée pointe thermique. La
température a I’intérieur de la pointe thermique peut dépasser la température de fusion, c’est-a-

dire que la matiére se comporte comme un liquide.

Le bombardement de cibles avec Z; >18 par des ions de faible et moyenne masse, conduit a la
formation de pointes thermiques locales (spatialement séparées). Si maintenant ces mémes
cibles sont bombardées par des ions lourds, les pointes thermiques locales se recouvrent et
forme une pointe thermique global.

Plusieurs efforts ont été réalisés afin de quantifier I’influence des parametres
thermochimiques comme AH.,, et AHmix dans le mélange. Des modeles phénoménologiques
ont été proposés afin de décrire 1’interdiffusion atomique a I’intérieur des pointes thermiques et
donner les expressions des taux de mélange en tenant compte des propriétés thermochimique

de la cible.

A. Modéle théorique de la pointe thermique locale

Comme nous I’avons dit plus haut, I’irradiation avec des ions légers ou moyens des
systemes provenant de cibles de numéros atomiques moyens plus élevés (Z>18) conduit a la
formation de pointes thermiques spatialement séparées. A I’intérieur de ces zones chaudes et

probablement fondues, un processus de transport atomique peut avoir lieu.

Le taux de mélange suivant a été développé dans lequel le mélange se produit par diffusion
dans des pointes thermiques cylindriques spatialement séparées (locales) initiées a la fin de la

sous-cascade de collision.

Le modéle de pointe thermique cylindrique local de Bolse [28] prédit que le taux de mélange

est donné par :
Zl.77F k, AH )
|l (1 4 K2mix) (11.6)

1.2/3
Nm/;gAHcoh AHcon

klocale =

Ou:
- k7 etk : sont des constantes empiriques.

- Zayg est le numéro atomique moyen.
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- AHmix : lachaleur du mélange.

- AHcon : de I'énergie de cohésion.

B. Modele de la pointe thermique global

Ces pointes thermiques locaux peuvent se chevaucher en cas de forte masse ionique de

bombardement et forment une pointe thermique globale. L'expression de le taux de mélange est

donné par :

k —kN‘g( o )2 (1+m) (1.7
glob — ™1 AHcop AHcon l )

Ou:

- Nayg : est la densité atomique moyenne,

K1 et K : paramétres avec des valeurs de 0.0034 nm et 27.4, respectivement.
- AHmix :lachaleur du mélange.
- AHcon : de I'énergie de cohésion.

11.4.1.2. Régime thermique du mélange

Comme nous 1’avons précisé déja, pour les basses températures d’irradiation (T<T) le
mélange est indépendant de la température et I’expression théorique du taux de mélange a été
décrit par les modeles phénoménologiques indiqués dans les sections précédentes. Par contre,
pour les hautes températures d’irradiation (T > T¢), le mélange est fortement dépendant de la
température. En effet, le bombardement ionique produit de nombreux types de défauts
ponctuels le long des cascades de déplacements justes aprés le passage de I’ion (107s). Si la
température de la cible est suffisamment élevée, les défauts générés par les cascades de
déplacements auront I’énergie thermique nécessaire pour contribuer au phénomeéne de transport
atomique a travers I’interface et prolongeront ainsi le phénomene de mélange a des temps plus

grands. Cette contribution est souvent appelée mélange retardé.
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La température nécessaire pour réaliser un défaut mobile est appelée température de transition

ou critique (T¢), et elle dépend de la cohésion énergétique (4Hcon) du systéme [18] .

T; = 95.2 X AH,p(eV/atom) (11.8)

11.4.2. Le mélange ionigue a haute énergie

Les faisceaux d'ions lourds & haute énergie sont reconnus comme un outil puissant pour
modifier les surfaces et les interfaces a I'échelle du nanomeétre. Les ions lourds rapides sont des
ions dont I'énergie est supérieure a 0.1 MeV/amu. Dans ce regime énergétique, la contribution
de la perte d’énergie électronique (Se) est assez €levée par rapport a celle de la perte d'énergie
nucléaire (Sn). Les ions lourds perdent leur énergie dans la cible principalement via collisions
inélastiques conduisant a I'excitation et 1’ionisation des atomes cible. Il existe deux modéles
pour expliquer le phénomene de mélange dans ce régime énergétique : le modele d'explosion

Coulombienne et le modele de la pointe thermique (voir description dans le chapitre I).

La premiére observation d'un mélange ionique par des ions lourds a été rapportée dans le
systeme Fe/Si en 1993 par Dufour et al. [29]. Aux interfaces, la signature de mélange a été
observée dans le systeme Ti/Si irradié par des ions lourds et pour un film de carbone de type
diamant (DLC) déposé sur substrat Si [30,31]. Ces expériences ont fourni la preuve que le
mélange ionique par ions lourds traversant le matériau se produit sans aucun déplacement direct

des atomes par des collisions élastiques.

Mélange induit par ions lourds rapides dans I'interface métal/métal

Les ions lourds rapides peuvent induire des modifications importantes dans les systemes
métalliques au-dessus d’une valeur seuil de la perte d'énergie électronique Se, qui varie

considérablement du métal au métal.

Pour voir la sensitivité des métaux aux Se , Sarvesh et al. [32] ont choisi deux systéemes Ti/Fe
et Ti/Au de telle sorte que dans un systeme (Ti/Fe), a la fois Ti et Fe sont sensibles aux Se et
pour le systeme (Ti/Au), seul le Ti est sensible au Se et Au sont insensibles aux Se. lls ont
montré que le mélange est plus élevé lorsque les deux couches de métaux sont sensibles au Se
[33].
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Une autre étude sur le systéme Ni/Ti pour voir 1’effet des excitations électroniques sur le
mélange ionique dans les bicouches metalliques, bicouches Ni/Ti, irradié & 80 K avec des ions
Ta d’énergie de I’ordre du GeV a été étudié [34,35]. Une trés forte inter-diffusion a travers
I'interface indiquant que le mélange a été observée dans le systeme Ni/Ti a la suite d'excitations

électroniques denses.

Pour observer la modification des interfaces dans les systémes thermodynamiques non
miscibles. Gupta et al. [36]ont choisi deux systémes bicouches (Pt/C) et (Ni/C) et irradiés avec
les ions de Ag d’énergie 100 MeV, ils ont observé qu‘un mélange se produit dans le systeme
Ni/C, qui est différent du systeme Pt/C. Dans cet exemple, le systéme Ni/C est miscible et Pt/C

est immiscible. Dans les deux multicouches, le carbone est sensible aux Se.

Il a été qualitativement suggéré que le mélange induit par les ions lourds rapides est d0 a
la formation de pointe thermique inélastique. Le soutien quantitatif de cette hypothése a été
fourni par Srivastava et al.[37]. L'hypothése de la diffusion dans la phase fondue a été testée
par une étude détaillée du mélange induit par des ions Au de 230 MeV a I’interface du system
Fe/Si.

Le diameétre de la trace et la durée de la phase fondue ont été estimés théoriquement avec
le modéle de pointe thermique. L’accord entre la diffusivités déduite expérimentalement et la
diffusivités a I'état liquide (rapportées dans la littérature) était la premiere vérification complete
de I'nypothése selon laquelle le mélange induit par des ions lourds rapides est une conséquence

de Il'inter-diffusion dans la phase liquide de durée de vie de quelques picoseconde.

On peut tirer les conclusions suivantes sur la base d'un grand nombre d’expériences réalisées
pour des ions lourds rapides (de haute énergie) jusqu'a présent :

Q) Les deux couches doivent étre thermodynamiquement miscibles, c'est-a-dire que la
chaleur de mélange doit étre négative pour obtenir un mélange induit par les ions
lourds. Dans les systéemes immiscibles, le mélange ne se produit pas, ce qui signifie
que l'interface devient pointue (lisse).

(i) Le mélange induit par les ions lourds a un seuil de perte d'énergie électronique Se,
au-dela duquel il se produit. L'une des deux couches doit étre sensible au Se pour
que le mélange ait lieu, et le taux de mélange est assez important dans les cas ou les

deux couches sont sensibles au Se. M@me si I'une des couches est sensible au Se, un
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mélange induit par des ions lourds se produit si le point de fusion de la couche
insensible au Se est inférieur au point de fusion de la couche sensible au Se.
(iii) Le mélange induit par des ions lourds rapides peut étre expliqué comme une inter-

diffusion a I’interface pendant la transformation de phase.

11.5. Calcul le taux de mélange expérimentalement

Considérons le cas d’un film mince A déposeé sur le substrat B et irradié par un faisceau
d'ions lourds rapides ; les parameétres d'irradiation ont été choisis sur la base que le parcours
d’ion est proche de I'épaisseur du film A. Avec des paramétres d’irradiation bien choisis, un
élargissement des profils de concentration est le nombre d’atomes d’un des éléments dans la
couche mélangé peut se produire a l'interface des matériaux A et B. L'élargissement du profile

de concentration (Ac?) est défini comme :

Ac? = Ach, — AGE, v (11.9)

Ou : Aoz, et Acl,,_ir rEprésentent les carré de I'épaisseur de la fagade entre 16% et 84% de
la concentration maximale d'un certain élément dans la zone d'interface (A-B) du systeme non

irradié et irradié (Figure 11.5).
Dans la plupart des cas, I'élargissement des profils de concentration est linéaire par rapport a
la fluence appliquée : Ad? = kg (11.10)

Ou : k est le taux de mélange

Il a observé que cette équation (11.9) est similaire (relation linier) a la équation (11.10) de

distribution de concentration lors du recuit thermique du systéeme (A —-B) :

A0? = 2.D.t (11.11)

Ou D : est la diffusion et t est le temps de diffusion. D est donnée par la relation suivante :
p=v4/, (11.12)

Ou:
% Vv est la vitesse moyenne

< y?:est la distance quadratique moyenne des sauts atomiques activés thermiquement.
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En reliant I'équation (11.11) et I'équation (11.12), et en remplacant v par le nombre d'atomes par
unité de densité d'énergie nr / N .

ou : nr (le nombre d'atomes remplaceés par I'ion incident et la longueur de parcours), N (la densité

atomique de la cible).

Par conséquence, la relation de suivi de la vitesse de mélange k peut étre obtenue par :

_ 8% 2
k_ﬁ_ n,./3.NA; (11.13)
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Figure 11.5 : La détermination de la variation de la concentration avec la profondeur.

11.6. L’importance de systeme (Au-Ni)

Dans ce these, nous avons choisi le systeme (Au-Ni) pour étudier le mélange ionique car
il pose plusieurs problémes de physique intéressants et ses applications en science et
technologie. Le systeme (Au-Ni) est I'une des nanoparticules bimétalliques importantes, avec
des propriétés magnétiques et optiques importantes. La nature amorphe de (Au-Ni) a une dureté
et une résistance élevées, ce qui nous permet de l'utiliser pour des applications de matériaux de
contact electrique [38] et des matériaux de contact pour commutateurs de systemes micro-

électro- mécaniques (MEMS) [39]. La forme d'alliage bimétallique Au-Ni ou de catalyseur est
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utilisée dans le domaine de la catalyse [40], comme précurseur pour la préparation d'électrodes
a basse température. Sous forme de film ou de couche métallique, il est généralement utilisé

comme support d’enregistrement.

De nombreuses études ont été menées sur le systéeme (métal-métal) pour étudier le
phénomene de mélange ionique, par exemple, Mayer et al. [41] ont rapporté la formation d'une
phase intermetallique aprés avoir été bombardée par un faisceau d'ions de haute énergie. Tsaur
et al. [5] ont également confirmé la possibilité de former une phase stable par le mélange
ionique ; des faisceaux d'ions Xe * & haute énergie ont été utilisés pour bombarder trois
échantillons multicouches Au-Ni d'une épaisseur de 800-1000A, dont la composition était
AusoNiso , AuxsNizs et AuzsNios. 1ls ont découvert que la solution solide (Au-Ni) de phase

métastable et de structure FCC s'est formée.

Dans une autre étude de F. Tamisier et al, [42] des expériences de mélange d'ions sur
réseau (Au-Ni) ont été réalisées en utilisant des ions Kr lourds d'une énergie de 340 keV.
L'objectif de cette étude était d'observer l'effet de [l'irradiation ionique sur la structure
multicouche (Au-Ni) et danalyser I'évolution de la microstructure qui se produit lors de
I'irradiation d'ions a température ambiante, et d'étudier la relation avec les processus induite par
les ions. lls ont découvert que I'amorphisation peut étre induite a basse température, alors qu'une

solution solide compléte se forme a température ambiante [42] .

L. S. Hung et al(1983) [43] ont étudié le mélange ionique sur des bicouches (Au-Ni)
déposées sur une substrat de Si et SiO.. Les bicouches sont irradiés avec des ions Xe a des
fluences entre 0.5x10%° et 6x10%° cm “2; Ils ont observé que lorsque des échantillons de Si/Au/Ni
étaient irradiés, un alliage amorphe Au-Si était initialement formé, ensuite Si réagissait avec le
Ni pour former Ni2Si, formant ainsi la structure finale de la couche d'alliage de Si /Au- Si /Ni2Si.
Ils ont trouvé que le mélange ionique du systéme bicouche sur le substrat de SiO2, Au et Ni
était completement mélangé et former des solutions solides de divers composition. La présence
de Si provoque une séparation de phases entre les alliages Ni>Si et Au-Si, plutét qu'une
dispersion lors du bombardement ionique, ce qui est principalement dd a la présence de forces

thermodynamiques dans le mélange ionique.

Basé sur les résultats de diverses études du systeme (Au-Ni); D. Datta et R. Bhattacharyya
et al . [44-46]ont mené une série d'études et d'expériences pour mieux comprendre le
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phénoméne de mélange d'ions dans le systeme Au-Ni. lls ont déterminé expérimentalement le

taux de melange a partir des profils RBS et compare les résultats obtenus avec le taux de

mélange calculé a partir des formules théoriques :

% L’Etude I’effet de fluences sur le taux de mélange ionique pour le system bicouche (Au

X/

*

— Ni) par des ions Kr de I’énergic 300 keV : il a été observé que I'élargissement de
l'interface (40%) et varie linéairement avec l'augmentation de fluence. Le taux de
mélange calculé expérimentalement était égale 4,4 nm*.Ils ont également trouvé que le
résultat de taux de mélange ne pouvait pas étre expliqué par le modéle balistique. Ils

qu'un modele thermodynamique de la pointe thermique peut interpréter le résultat [44].

L’étude le mélange induit par faisceau d'ions sur des multicouches de (Au-Ni) Co-
pulvérisés analysés par Rutherford spectrométrie de rétrodiffusion : Il a été observé que
la variation de 462 avec la fluence suit une relation linéaire jusqu'a une certaine fluence
ionique qui donne des taux de mélange de 6.9 et 9.3nm*pour Au et Si, respectivement.

Il'y a aussi une formation de composite Au — Ni — Si a la surface [47] .

L’étude de mécanisme de mélange induit par les ions dans la bicouche (Au-Ni/Si)
bombardés par 100 keV Ar*, 260 et 300 keV Kr*? ; 400 keV et 132 keV Xe*3 avec des
fluences ioniques entre 2x10%* a 5x10%° ions /cm? [46].

Les résultats de mélange ionique obtenus par les expériences précédentes effectuées de D.

Datta et al. sur le systeme Au-Ni collectés dans le tableau (11.2) suivant qui contient le taux de

mélange ionique calculer expérimentalement et avec différents modéles phénoménologiques

(balistique ; la pointe thermique locale, la pointe thermique globale).

Tableau 11.3 : les résultats de mélange de faisceaux d'ions obtenus par les expériences
précédentes effectuées sur le systeme Au-Ni.
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Le taux de mélange A%/ ® (nm*)

Systéme bicouche | lon (Kev) | Exp Ball | Local Global Ref

Au-Ni (40/30nm) Kr(300) 4.4 / / / [44]
Au-Ni (30nm) Ar(160) 9.6 [47]
Au-Ni (30nm/10nm) = Ar(100) 3.7 15 4.2 0.41 [46]
Au-Ni (40nm/60nm) | Kr(260) 5.3 3.0 151 4.9 [46]
Au-Ni (30nm/10nm) | Kir(300) 4.1 2.9 12.6 3.5 [46]
Au-Ni (40nm/60nm) = Xe(400) = 6.9 34 184 71 [46]

11.7. Le but de ce travail

Les premiéres investigations de mélange ionique sur les bicouches et les super-réseaux Au-
Ni ont été réalisées dans la gamme d'énergie de 100 a 500 keV, les résultats ont révélé un
mélange complet a des fluences plus élevées, suggérant une mobilité au cours du processus
d'oxydation. Cette forte mobilité atomique a favorisé la solubilité de Au et Ni et conduit a la
formation de solutions solides et d'alliages de Au-Ni. Récemment, Datta et al. [46] ont réalisé
une étude quantitative du mélange ionique dans le systeme Au/Ni irradié avec différentes
especes d'ions dans la gamme d'énergie de 100 a 400 keV. lls ont discuté des mécanismes de
mélange en comparant les taux de mélange mesurés avec ceux calculés a l'aide de différents
modéles phénomeénologiques. Cependant, les études liées a la formation de phase induite et a
la compréhension du systeme Au-Ni non miscible irradié avec des ions lourds a haute énergie
et des ions a moyenne énergie sont encore absentes dans la littérature. Dans le présent travail,
nous examinons dabord la modification de linterface et la formation de phase dans
[Au(20nm)/Ni(20nm)]5/Si multicouche causée par deux régimes d'énergie ionique différents ;
500 keV Xe ioniques et ioniques Au 100 MeV, utilisant les techniques suivants : DRX, RBS et
FESEM pour voir les changements apres 1’irradiation . Ensuite, nous utilisons les simulations
u-TSM pour examiner IBM dans le systeme Au/Ni causée par l'irradiation ionique dans les deux
cas. Pour cela, nous combinons les taux de mélange expérimentaux rapporté dans la référence
[46] avec les résultats de calculs de modele de la pointe thermique pour estimer la diffusivité a

I’interface.
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Chapitre 111 Dispositifs expérimentaux et Méthodes d’analyses

Ce chapitre détaille les techniques expérimentales utilisées pour préparer et caractériser
les échantillons avant et aprés l’irradiation. La premiere section décrit brievement les
techniques de déposition des couches minces, suivie d'une description détaillée de I'équipement
utilisé pour l'irradiation ionique a faible énergie et a haute énergie. Deuxiéme partie contient
des équipements pour les méthodes analytiques utilisées, telles que la spectroscopie de
rétrodiffusion de Rutherford (RBS), la diffraction des rayons X (DRX), la microscopie

électronique a balayage d'émission de champ (FESEM).

I11.1. Technique de déposition des couches minces

Les films minces sur un substrat peuvent étre préparés par diverses méthodes de dépot.
Ces méthodes peuvent étre divisées en deux genres : (i) procédés chimique (ii).Procédés
physique. La classification des méthodes genérale de depostions est illustrée a la figure
(111.1).Dans la présente these on a dépose les couches minces métallique sur un substrat de Si
par un processus d’évaporation thermique (en va détailler la méthode d’évaporation par

bombardement électronique).

[ Meéthodes général pour déposer une couche mince ]

Procédés physique Procédés chimique

—

Pulvérisation Evaporation Sol-gel ALD CcVD Electrochimie

} ' I

- DC di_Od - Faisceau -MOCVD
-  RF diod d’électrons
- Laser -LCVD
- MBE -PE CVD
-HVCVD
- APCVD

Figure 111.1 : Schéma de la classification des procédés de dép6t de couches minces.
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111.1.1. Procédés chimique

Le dep6t chimique implique une réaction dans laquelle le produit recouvre le substrat. Il peut
étre divisé en dépbt chimique en phase vapeur, dépdt en bain chimique et dépdt

électrochimique.

A. Sol -gel

Cette technique, qui correspond a l'abréviation "solution-gélation”, consiste a utiliser comme
précurseur un composé contenant un composant chimiquement tres actif, a mélanger
uniformément ces matieres premiéres en phase liquide et a effectuer une hydrolyse et une
condensation chimique. Le procédé comprend deux techniques (i) : le Spin-Coating : c'est le
procédé utilisé pour déposer des couches minces uniformes sur un substrat plat. 1l consiste a
disperser la solution sur un substrat tournant a grande vitesse par centrifugation et trempage.

(ii) : revétement par immersion : soit dép6t par immersion soit revétement par immersion.

B. ALD (Atomic Layer Deposition)

Le dépdt de couche atomique (ALD : Atomic Layer Deposition) est une technique en phase
vapeur utilisée pour déposer des couches ultra-minces sur un substrat. Le processus d'ALD
implique que la surface d'un substrat soit exposée a des précurseurs alternés, qui ne se
chevauchent pas mais sont plutét introduits séquentiellement. Il est utilisé dans l'industrie

des semi-conducteurs.

C. Les méthodes CVD (dép6t chimique en phase vapeur)

CVD est une méthode de dépot de film basée sur des réactions chimiques de précurseur en
phase vapeur especes, qui se produisent a la fois dans la phase gazeuse et sur la surface du
substrat. C'est possible avec les techniques CVD déposer des films d'épaisseur uniforme a faible
porosité non seulement a plat substrats mais aussi sur des substrats de formes complexes.
Habituellement, les processus CVD sont tres complexes et impliquent une série de réactions en

phase gazeuse et en surface.
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Les méthodes CVD peut étre classé comme suit : CVD thermique, CVD photo-assisté ou
CVD plasma selon I'énergie fourni tel que le chauffage, le rayonnement a haute fréquence ou

le plasma, respectivement.
Les méthodes CVD peut également étre subdivisé comme suit :

e MOCVD : Metalorganic Chemical Vapor Deposition : est un processus CVD utilisant

des précurseurs métallo-organiques.

e LCVD : Laser Chemical Vapor Deposition : est un processus chimique utilisé pour
produire des films, des fibres et du matériel mécanique (MEMS) de haute pureté et de
haute performance.

e« UHVCVD : Ultra High Vacuum CVD : réalisée a pression tres basse, typiquement sous
107 Pa (~ 10°® torr).

e APCVD : Atmospheric Pressure CVD : réalisée a pression atmosphérique.

D. L'électrodéposition

L'électrodéposition est un processus conventionnel consistant a deposer une fine couche
d'un métal sur un autre métal pour modifier ses propriétés de surface. Basé sur le principe de
I'électrolyse, il s'agit d'un processus qui utilise un courant électrique pour réduire les cations
d'un matériau souhaité a partir d'un électrolyte et déposer ces matériaux sous forme de film
mince sur la surface d'un substrat conducteur. Ceci est fait pour obtenir une résistance a la
corrosion, pour reduire l'usure. Par consequent, les propriétés de surface d'un matériau peuvent
étre adaptées et de nouveaux matériaux peuvent étre explorés pour une variéte d'applications

grace a cette technique.

111.1.2. Procédés Physique

PVD le dép6t physique en phase vapeur ( Physical Vapor Deposition) : est conduit sous
basse pression (102 -10"®mbar). Il permet la réalisation sous vide de couches minces & partir
d’un matériau massif. La production de la phase vapeur est assurée par deux mécanismes basés

sur deux phénomeénes physiques : 1’évaporation et la pulvérisation cathodique (Sputtering).
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A. Dépot par pulvérisation

Le principe de la pulvérisation cathodique, appelée aussi "Sputtering”, est d'utiliser I'énergie
d'un plasma (gaz en partie ionisé) a la surface d'une cible (cathode), pour arracher un a un les
atomes du matériau et les déposer sur le substrat (voir figurelll.2).il existe deux types de

pulvérisations :

e Pulvérisation cathodique diode en courant continu (DC)

e Pulvérisation radio fréquence (RF).

B. Dépbt par évaporation thermique

L'évaporation thermique est I'une des techniques les plus utilisées pour déposer des couches
minces. C’est la technique plus pratique parmi tous les procédés de PVD car il n'y a pas besoin
d'injecter de gaz pour générer un plasma. Il utilise un faisceau d'électrons pour évaporer le
matériau cible afin d’augmenter localement sa température, provoquant la transformation des
atomes de la cible en phase gazeuse .Ces atomes alors se précipite sur le substrat, cette opération
est faite sous vide. Le vide permet a la vapeur qui contient les particules se déplacent
directement vers l'objet cible (substrat), ou elles se condensent a I'état solide. De maniére

générale, le procédé de dépbt en phase vapeur de couche mince peut étre divisé en trois étapes

- Mettre la chambre de dépot sous vide (pression inférieure a 10 Torr) ;
- Utiliser un creuset chauffé a haute température pour évaporer les métaux ;

- Lavapeur se condense sur le substrat.

Il existe de nombreux procédés de chauffage pour I'évaporation, on retrouve :

- Chauffage par faisceau d’¢électron : bombardement électronique (e-beam
evaporation) ;
- Chauffage par résistance (résistif) : évaporation par effet Joule ;

- Chauffage par faisceau laser : ce qu’on appelle évaporation par ablation laser.
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Le systeme d'évaporation thermique est montre dans la figure (111.2), le systéme compose deux

trous de vu, un porte-substrat est situé a environ 15 cm au-dessus des deux nacelles chauffantes.

Pour les films de qualité supérieure, la vitesse de dépdt et la rotation du substrat restent

constantes tout au long du processus de dépot. 1l y a un obturateur sous le substrat de support

qui nous aide a démarrer le dépdt apres un certain taux de dépdt afin qu'il puisse étre arrété

immédiatement en cas de besoin.

Echentillon
port de
chargement

Port de vu

B

Echantillons

Chambre de UHV

Evaporation

Port de vu

C(

-
~s.

Bobines
électromagnétique

TMP

Figure 111.2 : Schéma de principe des systemes d'évaporation thermique.

Pompe
rotative
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C. Evaporation par bombardement électronique

L'évaporation par faisceau d'électrons est un procédé permettant de déposer de couches
minces de métaux plus difficiles & déposer par voie thermique évaporation (comme Au et Ti).
L’ avantage de cette technique est : la pureté des couches déposées. Cette méthode est tres
utilisée pour les dépots des métaux de transition et spécialement les métaux réfractaires parce
qu’elle utilise une grande puissance de chauffage avec trés haute efficacité de contrdle et un

bon contrdle de vitesse .[1]

Le systéeme de dépot par évaporation par faisceau d'électrons utilisé au laboratoire est illustré
a la figure (111.2) ; cette technique consiste a porter un filament généralement en tungstene ou
tantale chauffé a haute température émet des électrons qui sont accélérés par un champ
électrique. Le faisceau est focalisé a 1’aide des bobines électromagnétiques sur l'intérieur du
creuset. Ainsi I’énergie cinétique des électrons est convertie en énergie thermique pour évaporer
le matériau [2][3].Le matériau repose en pratique sur une nacelle de cuivre refroidie par une
circulation d'eau afin d'éviter qu'elle ne s'évapore également. Le substrat se trouve en face des
creusets constitués du matériau utilisé pour enrobage. L'épaisseur souhaitée est mesurée in situ
a l'aide d'un moniteur d'épaisseur de cristal a l'aide de la corrélation entre la fréquence
d'oscillation et la masse du cristal (augmentation au fur et a mesure que des matériaux s'y

déposent). Un instrument électronique convertit la fréquence donnée aux données d'épaisseur.
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Figure 111.3 : Schéma de principe d’un systéme de chauffage par un faisceau d’¢lectrons.

D. Evaporation par effet Joule

L'effet Joule porte le nom du physicien anglais James Prescott Joule qui I’étudi¢ vers 1860
.C’est l'effet de chauffage produit lorsque le courant circule dans un conducteur résistif. Ce
type d'évaporation consiste a faire passer un courant filament, généralement constitué de
métaux faiblement réfractaires comme tantale Ta(P.F: 3017°C), tungstene W (P.F : 3422°C),
molybdene Mo (P.F :2623°C) ayant un point de fusion plus élevé que le matériau source, avec
pratiqguement pression de vapeur égale zéro a température d'évaporation (T~ 1000 a 2000 °C)
[4].Le courant électrique est chauffé le métal de dépbt jusqu'au point d'évaporation. La vitesse
de dépdt dépend de la température de la source(le matériau désiré évaporer), de la distance entre
le creuset et le substrat, et du coefficient de liaison de la substance évaporée sur le substrat.
Parmi les avantages de cette technique, nous avons cité : le taux de dép6t élevé (de 1 nm/min a

10 nm/min) ; méthode facile a utiliser ; La pureté du matériau est élevée.
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111.2. Elaboration des échantillons

11.2.1.Les propriétés des matériaux utilisés

Nous utilisons le substrat de silicium pour déposer notre multicouches. Les métaux utilisés
dans cette étude sont le nickel pur et I'or pur. Nous citerons quelques parametres physiques de
Au et Ni dans le tableau (I11.1).

Tableau I11.1 : Les parameétres physiques pour Au et Ni [5,6] .

Paramétres physique Au Ni
Numéro atomique 79 28
Structure cristalline CFC (a=4,072A) | CFC (a=3,62 A)
Couplage e-phonon(g) 2.3x10%° 1x10%2
Température de fusion (K) 1337 1726
Chaleur latente de fusion (J/g) 63.7 279
Température d'ébullition (K) 3080 3003
Chaleur latente d'ébullition (J/g) 1,675 6309
Densité solide (g/cm?) 19,3 8,9
Densité liquide (g/cm?) 17,31 7,9
Energie requise pour la fusion E am (ev/atm) 0,43 0,66
Température pour donne une pression vapeur (Torr) 807x108 972x10®
Source thermique (dans évaporation par
bombardement électronique) WIALO,S W /ALOs

111.2.2. Préparation du substrat

Avant de déposer les multicouches, le substrat doit étre nettoyé pour obtenir une bonne
adherence de la couche mince. Nous 1’y nettoyons en suivant le protocole suivant :
- Tout dabord, utilise un stylo a pointe de diamant pour découper le substrat en
uncarré de 1 cm x 1 cm.
- Dans un deuxiéme temps, nous dégraissons le substrat en nettoyant le substrat
avec 3 solutions continues : 1’eau avec le savon, isopropanol et acétone. Nous

utilisons HF dans la cas de substrat de Si .
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- lls sont ensuite séchés a I'azote pour éliminer les contaminants et les oxydes.

111.2.3. Déposition des couches minces

En utilisant un équipement d'évaporation thermique qui évapore les métaux d’Au et de
Ni ultra-purs & une pression inférieure & 5 x 107" mbar, notre systéme multicouche est déposé
avec cing doubles couches [Au / Ni]xs implantées sur le substrat de silicium. L'épaisseur de
chaque couche est d'environ 20 nm, ce qui a été confirmé par la technique de spectroscopie de
rétrodiffusion de Rutherford (RBS). Comme le montre la photo (111.4), la couche supérieure est

une couche d'Au pour éviter I'oxydation du Ni.

Figure 111.4 : Photo des multicouches préparées [Au/Ni] xs /Si.

111.3. Irradiation des échantillons

Dans ce travail, selon le type d'ion et I'énergie souhaitée, deux types d'accélérateurs sont
utilisés pour irradier les échantillons. Pour les échantillons irradiées a faible énergie, nous avons
utilisé 1’accélérateur LEIBF ( Low Energy lon Beam Facility) a partir d’une source ECR

(Electron Cyclotron Resonance), qui fournit des ions Xe* 2 d' énergie 500 keV.

Pour les multicouches irradiées a haute énergie, nous avons utilisé 1’accélérateur
« Pelletron 15UD » pour délivrer des ions d'Aude haute énergie de 100 MeV. Nous fournirons

des informations plus détaillées sur les deux accélérateurs.
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111.3.1.Installation a faisceaux d'ions a faible énergie

L’accélérateur de faible énergie (Low Energy lon Beam Facility (LEIBF)) de New Delhi

fournit diverses énergies allant de quelques keV a environ 1 MeV de faisceaux d'ions a charges

multichargés. Le premier ensemble d'échantillons a été irradié a température ambiante avec une

énergie relativement faible d'ions Xe de 500 keV, dans la gamme de fluence de 5 x 104 -10%

ions / cm? avec un flux 3.2x102 jons cm3s™.

Le dispositif se compose :

une source d'ions a résonance cyclotron électronique (ECR) de type nano-canon
déplacé sur un pont de haute tension (10 GHz) [7]. Cette source d’ions permet de
produire des ions hautement chargés de divers éléments, ainsi qu’a partir des gaz
inertes. Cette résonance cyclotron électronique est utilisée pour chauffer le plasma. La
différence de tension entre le pont a haut potentiel et la terre est répartie sur le tube
accelérateur en bout de ligne de faisceau pour fournir aux ions I'énergie cinétique
requise.

La station de pompage fournit un vide inférieur a 10 mbar dans la zone d'aspiration et
d'accélération. La station se compose de turbopompes et est soutenue par des pompes
rotatives.

Le dispositif rotatif électrostatique est utilisé pour guider le faisceau, les doubles fentes
contrélent la taille du faisceau. La répartition du faisceau d'ions dans les directions x et
y est représentée par le profil du faisceau de contréle.

La distribution du faisceau d'ions dans les directions x et y est représentée par le profil
du faisceau de controle.

L’analyseur de masse est utilisé pour sélectionner les ions requis en appliquant un
champ magnétique spécifique.

Un triplé quadripolaire électrique (QT, 13) est utilisé pour focaliser les ions a la position
désirée. Ensuite, utilisez un scanner a faisceau pour balayer électro-statiquement la

zone de I'échantillon pour fournir une implantation uniforme.

57



Chapitre 111 Dispositifs expérimentaux et Méthodes d’analyses

111.3.2.Accélérateur d’ions lourd

Deuxieéme ensemble de ces multicouches a été irradié a température ambiante avec des
ions Au de 100 MeV, dans une gamme de fluence de 5 x 1012 -10'* ions / cm?, & un accélérateur
Pelletron de 15 UD a IUAC, New Delhi ,avec une source MC-SENICS. Pendant l'irradiation,

le flux ionique incident a été maintenu constant autour de 8,6x10° ions cm2s™,

Le Pelletron 15UD est un accélérateur de type tandem électrostatique, capable d'accélérer les
faisceaux d'ions de tous les noyaux stables avec des énergies allant jusqu'a 200 MeV,par
exemple:

1H, 6’7|_i, QBe, 10’118, 12'13C, 14’15N, 16,180, 19F, 24Mg, 27A|, 28’29’308i, 31P, 32’348, 35,37c|’ 40Ca’ 458C

1 46'48Ti, 51V, 56Fe, 58Ni, 63CU, GAZn, 74Ge, 7QBr’ 107'109Ag, 1208”, 127',197AU et 208Pb )

Le Pelletron 15 UD est installé en configuration horizontale a I'intérieur d'un réservoir
rempli de gaz isolant SFe. L’accélérateur en tandem a deux extrémités de terre haute tension au
centre du terminal. Le terminal est relié verticalement au réservoir par des tubes d'accélération.
Ces tubes maintenaient un gradient de potentiel du haut du réservoir vers le terminal ainsi que
du terminal vers le bas du réservoir. Deux chaines métalliques granulaires sont utilisées pour
créer une haute tension au terminal. Le terminal peut étre chargé avec un potentiel élevé de 4 a
15 MV (million volts). Le principe de génération de haute tension au terminal est un générateur
Van de Graaff. Lasource d'ions de cet accélérateur est une source d'ions négatifs a pulvérisation

de césium. Des ions négatifs sont produits et pré-accélérés a 300 keV dans la source d'ions.

Le principe d'accélération est d a l'attraction électrostatique d'ions négatifs avec un
potentiel de serrage positif élevé. Le terminal est équipé d'un extracteur de gaz pompé par deux
turbo-pompes. Arrivés au bout, ils passent dans un stripeur qui enléve les électrons, devenant
ainsi des ions positifs. Ces ions sont accéleérés jusqu'au potentiel de masse au fond du réservoir.
Dans ce cas, I'accélération est due a la répulsion électrostatique entre le potentiel terminal élevé
et les ions positifs générés. L'énergie de I'ion sortant (E) peut étre estimée a l'aide de la formule

suivante :

E (MeV) = Ei+ (1xV7) + (gxV7) (1.1)
Ou:

- Ei: Energie cinétique initiale obtenue du pont ;

-1 x Vr:Energie gagnée du haut du réservoir au terminal ;
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- g x Vr: Energie gagnée aprés le terminal au fond du réservoir.

L'aimant de I'analyseur est ensuite utilisé pour analyser ces ions énergétiques avec I'énergie
requise. Les ions sont courbés horizontalement par cet aimant. Les ions sont guidés vers la zone
expérimentale souhaitée par un aimant de commutation multiport, qui peut dévier le faisceau
d'ions vers l'une des six lignes de faisceau établies. En plus des faisceaux continus, on peut
également prévoir des faisceaux pulsés d'une largeur de 1,2 ns a 2 ns et d'un intervalle de 250
ns a2 us. La partie inférieure peut étre équipée d'un mérou multi-harmonique, plein de vitalité.

L'ensemble de la machine est contr6lé par I'ordinateur et par la salle de contréle.

plate-forme d'injection —

®
source dions L g
®

aimant d'injecteur

ions négatives

colonne accélératrice d'ions
accelerateur de résevoir

la borne haute tension
decapant de charege

Hexa fluorure de soufie

anneaux equipotentiels

Chaines a pellets

ions positifs

aimant pour anlyseur
d'énergie

a l'aimant de
commutation

Figure 111.5 : Schéma représentative d un accélérateur tandem a pellets de 15 UD.
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Figure 111.6 : Photo d'un accélérateur tandem a pellets de 15 UD.

111.4. Techniques d’analyse

Les techniques d’analyse que nous avons utilisées sont : Spectrométrie de rétrodiffusion de
Rutherford (R.B.S), la microscopie électronique a balayage d'émission de champ (FESEM) et

diffraction des rayons x (DRX).

111.4.1 Spectrométrie de rétrodiffusion de Rutherford (RBS)

La spectroscopie de rétrodiffusion de Rutherford (RBS de I’acronyme anglais,
Rutherford Backscattering Spectrometry) a été nommée d'aprés Lord Ernest Rutherford, qui a
introduit pour la premiére fois le concept de noyaux atomiques en 1911. La RBS est une
technique d'analyse de I'épaisseur et la composition des couches minces [8] . Dans cette
technique, un faisceau d’ions soit H ou He de faible énergie est envoyé sur les échantillons. Les

particules rétrodiffusées sont collectées avec un détecteur a barriére de surface a environ 165°.

111.4.1.1.Dispositif expérimental

La figure (111.7) présente le dispositif technique de RBS qui se compose de : une source
d'ions, un accélérateur de particules, deux chambres d'analyse et deux systemes d'acquisition et
de traitement des données. La source d'ions produit un faisceau de particules chargées de He*?
ou H*, qui traverse un accélérateur de particules de type Van de Graff. Une salle d'analyse
cylindrique, dans laquelle un vide secondaire de 10 mbar peut étre atteint. 1l se compose d'un
porte-échantillon connecté a un goniomeétre, qui est placé perpendiculairement a la face
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inférieure de la chambre d'analyse. La porte d'échantillons contient sept (7) positions pour

contenir différents échantillons dans les mémes conditions de fonctionnement. Le systéme

d'acquisition et de traitement des données se compose d'un détecteur au silicium, de particules

rétrodiffusees d'une resolution de 15 keV, d'un préamplificateur et d'un analyseur multicanaux.

Source d’ions
d’He*

=

~

o Si 2Mev He*2

\F

Rendement

Energie/

Spectre de RBS

Va

Analyseur magnétique

Accélérateur

Préamplificateur

v

Amplificateur

¥

Analyseur multi
canal

—

Chambre d’analyse

 —

Collimateur Q
Faisceau incident Eo L

/‘

Détecteur

Figure 111.7 : Dispositif expérimentale de RBS.

111.4.1.2 Les concepts de bases

A. Facteur cinématique

L'interaction entre I'ion projectile et I'atome de la cible peut étre considérée comme

une collision élastique entre deux particules [9]. Le facteur cinétique est le rapport entre

I'énergie des atomes cibles diffusés et I'énergie des ions du projectile (éjecté). Lorsque les

ions traversent le milieu cible, ils subissent une perte d'énergie inélastique (dE / dx) en raison

de leur interaction avec le gaz d'électrons. Par conséquent, I'énergie des ions diffuses
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contient des informations de base et détaillées sur la cible. L'énergie de la particule
rétrodiffusée donnée(Ez) par : E1 = K.EO (111.3)

Ou : Eo : est I'énergie incidente du projectile ; le facteur cinématique «K» est donne par :

(MZ—Mzsin29)1/2+M cos 6 2
K= 2 1 ! (111.4)

Mi+M,

Ou:
v 0 est I'angle de rétrodiffusion ;

v' Mz et M2: sont la masse du projectile et les atomes de cibles respectivement.

B. La section efficace différentielle

La section efficace différentielle c’est la probabilité de 1’ion projectile dispersé
élastiquement avec I'atome cible qui base sur le potentiel de la réaction de Coulomb [10]. Si Eo
est I'énergie du projectile juste avant la diffusion, et Z1 et Z» sont les numéros atomiques du

projectile et I'atome cible, respectivement, alors la section efficace de diffusion est donnée par :

M1y i gy241/2 2
LiZpe?., 4 [(1 (G sin6)?) +cos9]

4E,

do
= (

) (111.5)

i 4 M1, ..
sin® ¢ (1-(Gg,) sin 6)2)1/2
La quantification de la concentration atomique de la cible peut alors étre effectuée en utilisant

le rendement de rétrodiffusion donné par :

Y = QNt=20 (111.6)
Ou:
Q : est le nombre d'ions incidents sur I'échantillon ;
N : représente la densité apparente d’atomes dans 1’échantillon ;
t : est I’épaisseur de I’échantillon.

L'énergie du projectile a la profondeur d est :

E, = E, — -2 (d—E)en (111.7)

sina \dx

Ou (dE / dx)en : est la perte d'énergie de I'atome entrant dans I'échantillon.
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Apreés la diffusion, I'énergie du projectile est K.Eq, ou K est le facteur cinématique défini dans
I'équation (111.4). Le projectile perd de I'énergie le long du trajet parcouru et atteint le détecteur

avec une énergie :

Egpp = kE; — —>— (dE)SOT (111.8)

sin(60—a) E

Eger = kEq — d |—— (Z—i)en + Siw‘;ﬁ(z—i)sor] (111.9)

Ou : (dE / dx) est la perte d'énergie des particules diffusées dans I'échantillon.

La différence d'énergie AE du spectre correspondant a I'épaisseur d du film sera

Ou : E1 désigne I'énergie de la particule rétrodiffusée de la surface et atteinte le détecteur.

08 = 8l (B),., + (@] 10D

En utilisant I'équation ci-dessus, le profil élémentaire en profondeur peut étre effectué.

111.4.1.3. Simulation du spectre

Un spectre RBS simple peut étre décrit qualitativement par la largeur et la hauteur des
pics qui composent le spectre. Le spectre RBS contient les informations sur la masse atomique
et la distribution des éléments cibles en fonction de la profondeur. Cependant, dans le cas de
spectres complexes, des méthodes de calcul sont utilisées pour déterminer les spectres
théoriques cohérents avec les spectres expérimentaux, c'est-a-dire les composantes
correspondant a I'échantillon. Afin de déterminer la composition de la cible, nous avons utilisé
le programme « RUMP » développé par Cornell University (New York) [9]. En effet, ce logiciel
permet d’obtenir un spectre de rétrodiffusion théorique, superposé au spectre expérimental, en
introduisant la composition de la multicouche déposée ainsi que 1’épaisseur approximative de
chaque couche. Ensuite on joue sur la composition et 1’épaisseur de chaque couche afin
d’ajuster le spectre théorique et reproduire le spectre expérimental. La composition et

I’épaisseur des différentes couches sont enfin obtenues.
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Figure 111.8 : Installation de spectrométrie de rétrodiffusion Rutherford a I'lUAC, New Delhi .

111.4.2. La diffraction des rayons X

111.4.2.1. Principe de la technique

La diffraction des rayons X (DRX) est une technique d'analyse rapide principalement
utilisée pour identifier la nature cristalline des substances, la taille des cristaux ou des grains
ainsi que 1’état des contraintes qui s’exercent sur la couche lors de dépot [11] .

Cette technologie repose sur la loi de Bragg, qui peut étre exprimée mathématiqguement comme
suite :
2dp; Sin Oy = N (111.12)
Avec :
dnit : la distance inter-réticulaire séparant les plans définis par les indices de Miller (4,
k,1).
- 8 :représente I’angle d’incidence des rayons X sur la surface du matériau étudié.
- n:ordre de la diffraction.

- A:longueur d’onde du faisceau des rayons X.
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111.4.2.2. Appareillage

Le dispositif experimental se compose (Figure 111.10) :

- Le plan de I’échantillon tourne autour de 1’axe du diffractométre ;

- D’angle de diffraction est égal au double de I’angle de réflexion, parce que lorsque
I’échantillon tourne d’un angle <>, le détecteur se déplace d’un angle <<26>>.

- la source des rayons X se trouve sur le méme cercle de rotation avec 1’échantillon au
centre.

- Le détecteur et I’échantillon tournent pas a pas et a chaque pas on compte pendant une

durée constante.

Faisceau incident Faisceau diffracté

\

] { ]
d épaisseur de couche

[ ]
®
®
(
]
e
®

Plans atomique

Figure 111.9 : Représentation schématique de la réflexion de Bragg a partir d'un seul cristal.
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Figure 111.10 : Représentation géométrique de la diffraction des rayons X configurée.

111.4.2.3. Exploitation d’un spectre

Les principaux parameétres extraits du diffractogramme sont :

1. L’aire des pics : la surface relative des pics de diffraction dans le diffractogramme (26,
I ) donne une information sur la quantité de la phase présente(la concentration massique
de la phase) , ainsi que le phénomeéne d’orientation préférentielle (mesure de texture) .

2. Intensité relative des pics : refléte au taux de cristallite, c'est-a-dire si la forme des pics
sont large correspondent a un matériau amorphe ; et pour les intensités de pics pointus
qui sont proches du matériau cristallin.

3. La position du centre du pic : la position 26 des pics mesures nous donne les distances
interarticulaires d(hkl) du cristal et donc les paramétres de maille de notre produit , el le
décalage des pics on va donner 1’état de contraintes (déformation élastique) de
I’échantillon.

4. Lalargeur a mi-hauteur des pics (FWHM) : largeur H est déterminé par deux parametres

de I’échantillon : la micro contrainte résiduelles et la taille de cristallite.
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A. Calcul des parameétres de maille

A T’aide de I’expression de la distance inter réticulaire en fonction des indices de Miller (hlIk)

el la loi de Bragg, il est possible de calculer les parametres de maille des réseaux cristallites :

ac

Zdhkl sin Qhkl = Tl/1 = =
1/h2+k2+lz

- ac: paramétre de maille du systéme cubique.
- hKl : indices de Miller.

(111.13)

Ou :

B. La taille des cristallites

L'étude par diffraction des rayons X permet de mesurer des parametres de réseau et de la
taille des cristallites dans les structures poly cristallines. La taille des cristallites des
différents échantillons a d'abord été déterminée a partir des spectres de diffraction a l'aide

de la relation de Scherrer basée sur I'élargissement des pics de diffraction dd a la taille des

kA

cristallites :DC = ,BCT
hkl

(111.15)

Avec :

- Dc(nm) : est le diametre moyen des cristallites,

- A:estlalongueur d'onde du faisceau de rayon X , ici égale 1.5406A,

- B :lalargeur a mi-hauteur exprimée en radian,

- 0 :estl'angle de diffraction,

-k :est un facteur de forme qui vaut : k=1 si I’on la larguer intégrale (est la surface nette
divisée par la hauteur nette) Scherer a en effet utilisé la larguer pour établir sa formule ;
k=0.89 si I’on utilise la largeur a mi-hauteur ; c’est le rapport entre un profil de pic

typique ; on souvent utilise la valeur arrondie 0.9.
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111.4.3. La microscopie électronique a balayage d'émission de champ

La microscopie électronique a balayage d'émission de champ (FESEM) est un outil
d'observation morphologique a haute résolution de surface d'échantillons solides [12] .
L'avantage notable de FESEM est que les électrons sont émis par une source d'émetteur de
champ Schottky dans lequel I'émission se produit au niveau ou a proximité de la barriére de

fonction de travail.

111.4.3.1.Le principe

Le microscope a balayage utilisé un faisceau d’électrons, ils sont produits par chauffage
électrique du filament électronique par émission thermo-ionique. Les canons a électrons
thermo-ioniques les plus utilisés sont le tungsténe (W) et le lanthane hexaborure (LaBs). De tels
électrons ont des limitations en termes de résolution spatiale. Ce faisceau est accéléré par la
haute tension (jusqu’a 30 kV) créée entre le filament et I’anode. Il est ensuite focalisé sur
I’échantillon par une série de 3 lentilles électromagnétiques en une sonde de moins de 4 nm. Ce
balayage se fait grace a I’interaction des électrons avec la surface, plusieurs types d'électrons
peuvent étre utilisés : des électrons secondaires, des électrons rétrodiffusés, des rayons X,

électrons de Auger.

Ces interactions pourront étre collectées par un détecteur adéquat pour étre ensuite converties

en un signal électrigue.

Par un systéme de bobines de déflexions semblable a celui d’une télévision le faisceau
peut étre guidé de fagon a balayer la surface de 1’échantillon selon une trame rectangulaire. Le
moniteur permettant 1’observation est lui-méme balayé en synchronisation avec le faisceau
d’¢électron de la colonne. Le signal recueilli par le détecteur est utilisé pour moduler la brillance
du moniteur permettant 1’observation. Il s’établit alors une correspondance entre la quantité de
signal produite par un point de 1’échantillon et la brillance de I’élément de I’image vidéo
correspondant a ce point. Autrement dit si le faisceau d’¢lectron est en haut a gauche de la zone
balayée sur I’échantillon le faisceau d’électron de 1’écran vidéo sera en haut et a gauche de
I’image et si cette zone produit beaucoup d’électrons secondaires, la brillance de I’image en
haut et a gauche sera importante. Le grandissement obtenu est le rapport de la surface de I’image
vidéo sur la surface balayée sur 1’échantillon. Le simulateur de MEB vous permettra de vous
rendre compte de quelques réglages possibles sur le faisceau électronique pour obtenir une

image de bonne qualité.
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Le schéma de MEB typique est montré dans la figure (111.11). Un microscope électronique

a balayage se compose de :

- Une colonne optique électronique montée sur la chambre échantillon,

- Une source d’ions,

- Une lentille a condensateur, une ouverture a condensateur, des lentilles d'objectif et une
lentille d'objectif,

- Labobine de balayage

- Un circuit de pompage pour I’obtention d’un vide secondaire,

- Des deétecteurs permettant de capter les différents signaux émis par 1’échantillon,

- Un écran vidéo pour I’observation des images,

- Une ¢électronique pour gérer I’ensemble des fonctions.

Figure 111.11 : la photographie de 1’appareil du microscope électronique a balayage.
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Chapitre IV Résultats et Discussion

IV.1.Introduction

Dans cette partie nous allons présenter les résultats de la caractérisation des
multicouches [Au/Ni]xs/Si afin d’étudier le phénoméne de mélange de Au et Ni induit par
irradiation aux ions lourds au niveau de P’interface, et I’amélioration de la miscibilité de ces
deux ¢léments connus comme immiscibles a des température inférieures a 800 C° d’apres le
diagramme d’équilibre Au-Ni (figure 1V.1). Les multicouches ont été obtenues par déposition
alternée sous vide (a une pression de base inférieure a 5x10°" mbar) de Au et Ni sur un substrat

de Silicium, en utilisant la technique de déposition par faisceau d’électrons.

La figure (IV.1) présente le diagramme de phase Au — Ni [1], montrant la solubilité totale a
I’état solide a une température supérieure a environ 800°C, et qu’ils ne sont pas miscibles a
I'état solide a des températures inférieures. Dans ce cas, on observe généralement une courbe

d'équilibre solide-liquide avec un point de fusion minimum.

lhan 1 1 1 1 1 | L 1 | 1
| liguid !
1600 4 -
1400 - -
1200 = B
= fee
1000 - -
800 B
|
GO0 - =
400 T T y T T T ™ T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Au X Ni

Figure 1V.1 : Diagramme de phase Au — Ni. [1]
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Ces multicouches ont été irradié par des ions lourds a deux régimes d’énergie différents dans le

centre d’accélérateur interuniversitaire (IUAC) a New Delhi (Inde) [2,3] :

1- Lapremiere série des échantillons a été irradié avec une énergie relativement faible de
500 keV d'ions Xe dans un intervalle de fluence de [5x10% - 1x10% Xe/cm?]. Les
valeurs de la perte d'énergie nucléaire (Sn) et d’énergie électronique (Se) pour Au et Ni
sont calculées par simulation a I'aide du logiciel « Stopping and range of lons in matter »
(SRIM) [4] sont indiqués dans le tableau (IV.1). Pour ce type d’irradiation, a basse

énergie, la valeur de Sy est plus grand que Se.

Tableau 1V.1: les valeurs de perte d’énergie électronique et nucléaire dans les couches de Au

et Ni irradiés aux ions Xe d’énergie 500 keV.

Espéces et énergie Cible Perte d’Energie perte Energie Sn/Se
du faisceau ionique électronique nucléaire
Se (keV / nm) Sn (keV / nm)
ions Xe Au 0.845 571 6.76
d’énergie 500 keV Ni 1.005 5.804 577

2- La deuxieme série a été irradiée avec des ions de Au a énergie de 100 MeV a
différentes fluences [5x10? -1x10*Au /cm?].Ce type d’irradiation avec ion lourds a

haute énergie est connue sous le nom ‘ Swift heavy ions’ (SHI).

Cette énergie est choisie de sorte que la perte d’énergie par excitations et ionisations
électroniques est plus prépondérante par rapport aux collisions nucléaires. Les valeurs de la
perte d'énergie nucléaire (Sn) et électronique (Se) pour cette énergie sont simulés a l'aide du

logiciel SRIM [4] sont indiqués dans le tableau (1V.2).

Tableau 1V.2: Les pertes d'énergie électronique, nucléaire et leur rapport dans le Au et Ni

irradiées par des ions Au d’énergie 100 MeV.

Especes et énergie Cible Perte d’Energie perte d’Energie Se/Sn
du faisceau ionique électronique nucléaire
Se (keVV/nm) Sh (keV/nm)
ions Au Au 33.81 1.169 28.9
100 MeV Ni 32.45 0.835 39.09
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Les techniques de caractérisation utilisées pour analyser les échantillons avant et apreés
irradiation sont : la microscopie électronique a balayage de champ & émission (FESEM), la
spectroscopie de rétrodiffusion de Rutherford (RBS) et la diffraction des rayons X (DRX). Nous
avons utilisé le modele de la pointe thermique (Thermal Spike Model) pour calculer les profils
de températures atomiques proche de I’interface Au/Ni en fonction du temps et la distance
radiale par rapport au trajet des ions. Nous avons également utilisé le code TRIM afin de simuler
les différentes collisions entre les ions incidents et les atomes cibles en profondeur de la

multicouche.

Les résultats expérimentaux obtenus seront analysés et discutés dans la partie ci-
dessous, par rapport a la littérature et aussi dans le cadre des résultats de calcul obtenus dans

modele de la pointe thermique.

1V.2.Résultats et discussions

IVV.2.1.Résultats de Microscopie électronique a balayage de champ a
émission (FE-SEM)

Nous avons utilisé le MEB pour observer I'évolution de la topographie de surface apres
irradiation aux ions Xe d’énergie de 500 keV pour différentes valeurs de fluence. La figure
(IV.2 (a, b, c, d) illustre les images MEB de I'échantillon vierge (a) ainsi que les échantillons
irradiés a différentes valeurs de fluence: (b) 5x10* Xe/cm?, (c) 5x10%° Xe/cm?, (d) 10 Xe

/cm?2.

La figure (IV.2. (a)) montre que la surface de I'échantillon non irradié a une morphologie
granuleuse avec une forme plus ou moins circulaire, répartie de maniére aléatoire et un certain
nombre des pores ou vides (noir). Cependant, les échantillons irradiés avec des ions Xe
d'énergie 500 keV présentent une microstructure complétement différente avec une suppression
progressive des joints de grains, ce qui conduit a une croissance des grains avec une
augmentation de la fluence des ions. On observe également que lorsque la fluence ionique
augmente, les grains deviennent beaucoup plus gros avec des frontiéres floues (probablement
en raison de I'érosion par pulvérisation de la surface). Pour la valeur de fluence la plus élevé
(10*® Xe/cm?) (FigurelV.2.(d)), la microstructure granulaire de la surface de 1’échantillon est
complétement perdue. Ceci peut étre expliqué, a priori, par le martelage de la surface par ion
ou/et par le phénomeéne d'érosion de surface qui peut étre provoqué par la pulvérisation des

atomes de surface.
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10 Xe/cm?

(c) 5x10%° Xe/cm? (d) 5x10*Xe/cm?

Figure 1V.2 : Des images au microscope électronique a balayage (FEMEB) de I'échantillon
non-irradié (a) et des échantillons irradiés avec des ions Xe de 500 keV ((b) 5x10* Xe/cm?,
(c) 5x10%Xe/cm? et (d) 10 Xe/cm?.

L’évolution de la taille des grains en fonction de la fluence des ions est représentés sur
la figure (1V.3); on note que la taille des grains de I'échantillon non irradié est égale a (45.10
+ 4.46) nm, cette valeur augmente avec la fluence et atteint la valeur (191.50 + 6.00) nm pour
la fluence la plus élevée 1x10® ions/cm? (100 ions/nm?). En effet, le phénoméne de croissance
des grains dd a l'irradiation ionique a été observé et son évolution en fonction de la fluence

ionique a été étudiée par de nombreux chercheurs au cours des dernieres décennies [5-14]. lls
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ont trouvé que la taille des grains augmente avec le temps de I’irradiation (t) de la méme maniére
que I’évolution de la taille des grains par recuit thermique en fonction du temps de recuit, selon

la méme relation [8,12-14] :
D™ — DI = K®t (1V.1)

ou:

Do : c’est la taille des grains initiale,

@ : c’est le flux d'irradiation,

n : est I'exposant variant de 1.9 4 4.3.

e K : paramétre libre 2.98 et 11.20x10% nm"*2

2004 o expénence (500 keV Xe, RT)
A experence (500 kel Ar, S0K)
. 175 {——modéle (500 keV Xe, RT)
£ —— modéle (500 keV Ar, 50K} D,=45 nm, n=2.82
£ 1501
=
m 1251
=
o ]
L 100 4
o 75 - D,=9.24 nm, n=2.98
= |
= 50 4
25.- D = (Dj+KF /"
U T T T T T I
0 20 40 60 80 100

Fluence {ionsfnmz}

Figure 1V.3 : L'évolution de la taille des grains en fonction de la fluence des ions.

Taille de grain expérimentale de Au irradié avec des ions Xe de 500 keV a température ambiante
(carrés vides, présent travail) et Au irradié avec des ions Ar de 500 keV (triangles pleins, réf.
[10]). La ligne pleine correspond a I'ajustement en utilisant la formule de croissance des grains.
Les paramétres d'ajustement n et K sont 2.98 et 11.20x10° nm™2 pour une irradiation aux ions
Ar de 500 keV, et 2.82 et 26.21x10° nm™2, pour une irradiation aux ions Xe de 500 keV. Les

valeurs de fluence sont données en nm=.

Une telle croissance de grain a été observée dans des films minces Au [7,10] et Ni [5,6]
sous irradiation ionique dans la méme gamme que dans le présent travail. Kaoumi et al. [15].

ont rapporté une croissance des grains dans des couches minces de Au irradiées avec des ions
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Ar de 500 keV a difféerentes températures, 50, 298 et 473 K. La taille des grains des couches
minces d’Au initialement d'environ 10 nm, a augmenté apres irradiation en augmentant la
fluence des ions et approchant finalement une valeur de saturation de ~100 nm a 50 K, ~130
nm a 298 K et ~200 nm a 473 K a la valeur de fluence la plus élevée de
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10%® Ar/cm?.

Bien que l'irradiation avec des ions Xe de 500 keV a été effectué a température ambiante
(298 K), la valeur de saturation de la taille des grains (191.50 + 6.00) nm est bien supérieure a
celle obtenue avec des ions Ar de 500 kV a la méme température, 130 nm. Ceci est
apparemment di a l'impact de la masse du projectile. Ce résultat est cohérent avec les
conclusions de Kaoumi et al.[15] qui ont rapporté le taux d'évolution de la taille des grains avec
la fluence et l'augmentation de la valeur de saturation avec la température d'irradiation et la

masse du projectile.

La figure (IV.4) représente des images MEB de I'échantillon vierge (a) et des
échantillons irradiés avec des ions lourds Au d'une énergie de 100 MeV. Elle montre que les
échantillons irradiés présentent une microstructure granulaire similaire a celle de 1’échantillon
non- irradié, méme a haute fluence (figure 1V.4(d)).Bien que cette énergie est 200 fois
supérieure a celle utilisée dans le cas précédent (500 keV)), nous n’avons observé aucune
modification superficielle de la morphologie granulaire et de la taille des grains. Cependant, les
trous noirs ou les vides qui existaient avant l'irradiation ont complétement disparu apres

l'irradiation.
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(d) 5x10%

Figure 1V.4: Des images au microscope électronique a balayage (FESEM) de I'échantillon
non-irradié (a) et des échantillons irradiés avec des ions Au 100 MeV, ((b) 5x10% Au/cm?, (c)
5x10' Au/cm?) et (d) 5x10™ Au/cm?.
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IV.2.2. Les résultats de diffraction des rayons X (DRX)

La DRX est utilisée afin de déterminer 1’évolution de la structure cristalline de la
multicouches, et éventuellement la possibilité de formation de nouvelles phases au niveau de

I’interface Au/Ni induites par I’irradiation aux ions.

La figure (IV. 6) montre les spectres DRX des multicouches obtenus avant et aprés
irradiation avec 500 keV Xe a différentes fluences. Ils ont été enregistrés pour un angle de
diffraction 20 dans I’intervalle [30 °- 80 °]. Pour plus de clarté, nous n’avons illustré que
I’intervalle 20 entre 36° et 46°, car les échantillons ne présentaient pas d'autres pics de

diffraction en dehors de cet intervalle.

Les différents pics mis en évidence doivent étre comparés aux tableaux internationaux
comprennent des fiches JCPDS-ICDD (Joint Committee of Powder Diffraction Standard
International Centre for Diffraction Data). On peut alors, par comparaison avec ses fiches,
établir les plans diffractés et l'orientation des couches réalisées et identifier les différentes

phases.

A. Echantillon non irradiée

La figure (IV.5) présente I'échantillon vierge, qui montre deux pics assez symétriques,
situés respectivement a 20 = 38.10 ° et 44.40 °. Le premier pic situé a 26 = 38.10 ° correspond
a la diffraction des plans cristallins (111) d” Au de structure Cubique a Face Centré (FCC). Le
deuxieme pic est situé pres de 26 = 44.44°, qui peut étre considéré comme la superposition de
deux pics de diffractions Au (200) et Ni (111). lls apparaissent généralement a peu prées au
méme angle de diffraction (Au (200) & 20 = 44.37 ° et Ni (111) 4 20 = 44.51 °). Selon les cartes
standard des métaux de I'or pur et du nickel purs (JCPDS: 01-071 -3755) et (JCPDS: 00-004-

0850), respectivement). Voir annexe

Pour simplifier, le deuxiéme pic appartient au Ni (111), Nous expliquons I'absence
d'autres pics correspondant a Au et Ni, par le fait que la multicouche [Au / Ni] est fortement

orientée avec une direction de croissance [111].

Nous avons calculé la taille moyenne des cristallites de Au, et nous avons trouvé que la
taille était égale a 15 nm. Ce calcul a été effectué en utilisant I'équation de Scherrer (1V.2), ou

la valeur FWHM a été estimée en utilisant un ajustement via la fonction Voigt au pic Au (111).
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Dans le cas du Ni, la taille des cristallites ne peut pas étre estimée en raison du chevauchement
avec le pic de Au (200).

vierge
© picl
=) Au(111)
> /
=
7
% pic 2
T Ni(111)

36 38 40 42 44 46
20 (Degré)

Figure 1V.5: le spectre de diffraction des rayons X des films obtenus avant I’irradiation.

B. Echantillons irradiées avec des ions de Xe a 500 keV

En comparant les spectres de DRX des échantillons irradié sur le figure (1V.6) avec
le spectre DRX de 1’échantillon vierge figure(IVV.5), nous constatons que le bombardement
par des ions Xe a causer des changements considérables dans la position et I’intensité des
pics ; indiquant ainsi de grandes modifications structurelles et de composition dans notre

systeme multicouche [Au/Ni] en l'augmentant la fluence.

- Alafluence de 5 x 10* Xe/cm?, l'intensité des deux pics de Au (111) et Ni (111) diminue
d’une fagon remarquable et ils se déplacent vers le coté d’angles plus grands (droite) pour
Au (111) et dans la direction opposée pour le pic de Ni (111).

- Enaugmentant la fluence a 5x10*® Xe/cm?, I’intensité du pic Au (111) continue & diminuer
et sa position subit un décalage plus prononcé vers la droite. Par contre, nous remarquons
que l'intensité du pic de Ni (111) augmente légérement et se décale vers la droite.

- Alaplus haute fluence, & 1016 Xe /cm?, et en plus des pics précédents caractéristiques des
éléments purs, un nouveau pic émerge a 20 = 41.6°. En comparant avec les autres spectres,

il y a une augmentation significative de I'intensité des pics, qui est probablement due a la
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réduction du désordre suite a I’irradiation. En plus, les spectres des échantillons irradiés
présentent une caractéristique commune qui est 1’élargissement asymétrique du pic
Au(111). En effet, on observe la présence d’un épaulement a droite du pic Au (111).Cette
caractéristique n'apparait pas dans le spectre de 1’échantillon non irradié. En conséquence,

on peut conclure que cet élargissement asymétrique est causé par l'irradiation.

Vierge

5e14 ions/cm
5e15 ions/cm
1e16 ions/cm

2

2

Au (111)
Au-Ni (111)

2

Intensité(u,a)

Au (200)
Ni (111)

AuNi alloy

pure Ni I

pure Au | |
36 37 38 39 40 41 42 43 44 45 46
2 6 (Degré)
Figure 1V. 6 : Les spectres DRX des multicouches obtenus avant et aprés irradiation avec
500 keV Xe a différentes fluences.

C. Echantillons irradiées avec des ions d*> Au a 100 MeV

Pour les échantillons irradiés a haute énergie 100 MeV avec des ions Au. La figure (1V.7)

présente les spectres de DRX avant et aprés 1’irradiation a différentes fluences.

Nous observons que tous les spectres de DRX avec différents fluences avaient la méme forme

presque. En fait, la position et la largeur des pics (FHWM) sont restées a peu pres inchangées.

Nous avons remarqué aussi que l'intensité des pics augmente avec la fluence jusqu'a
10 Au/cm? puis diminue pour les fluences au-dela de cette derniére valeur. Ceci peut étre
expliqué par les excitations et ionisations électroniques induites lors du ralentissement des ions

Au par les atomes cibles.

91



Chapitre IV Résultats et Discussion

Par ailleurs, nous n‘avons pas observe la caractéristique d'asymétrie du pic Au (111) et
I’émergence de pic intermédiaire lors de I'augmentation de la fluence, ce qui indique que la
formation de solution solide ou d'alliage métallique Au-Ni est absente. Ceci peut étre compris

dans le cadre du modele de pointe thermique.

—/vierge)
— 1e12
Se12
— 1e13
Se13
— 1e14

Intensity (u,a)

Ni (111)

Au (200)

34 36 38 40 42 a4
2 0 (Degre)

Figure IV.7 : Les spectres de diffraction des rayons X des films obtenus avant et apres

I’irradiation avec des ions d” Au de 100 MeV a différentes fluences.

1VV.2.3.Discussion des résultats de DRX

D’apres la littérature, I’élargissement asymétrique a déja été observé dans différentes
situations, et son origine a été discutée en détail. En effet, le pic asymétrique souvent suggere
la superposition de deux pics séparés. Le nouveau pic pouvant étre attribué a la formation de
nouvelles phases. Wiskel et al. [16] ont analysé les précipités dans un acier micro-allié par
DRX quantitative (QDRX) et ont attribué I'élargissement asymétrique observé a la formation
de précipités de taille nanométrique de 4,7 nm. D’apres les travaux de [17], [18] sur le chauffge
et deformation plastique des alliages amorphes. Ils ont trouvé que I’apparence d’un pic de DRX
de forme asymétrique, révélant la séparation de la phase amorphe en régions avec différents
types d'ordre a courte distance et de compositions chimiques. D’aprés les deux situations

précédentes [16-18] il a été conclu que la présence d'asymétrie dans le pic de DRX est une
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indication claire de la séparation en régions avec des compositions chimiques différentes

conduisant a la formation de petits nano-cristaux de nouvelles phases.

Il est intéressant de noter que I'élargissement asymétrique des pics de DRX a également
été observé dans les matériaux irradiés. En fait, Ishikawa et al. [19] ont obtenu un élargissement
asymeétrique (mais vers le c6té des petits angles) ; cette pic de DRX concerne I'oxyde de cérium
(Ce0) irradié par des ions lourds rapides. Le pic asymétrique a été séparé en deux pics, ou le
premier pic a été attribué a la structure de la matrice et le second aux régions localement

modifiées, c'est-a-dire a la génération d'une nouvelle phase amorphe.

En outre, I’asymétrie des pics de DRX a également été signalée récemment dans le
Zircaloy -2 irradié par des protons et des neutrons, ainsi qu‘une discussion détaillée des sources
d'asymeétrie possibles [20][21].1ls ont souligné le fait qu'un ajustement multi-pics est nécessaire,
plut6t qu'un pic a ajustement unique, pour tenir compte de la présence de I'épaulement sur le

pic d'origine, ou ce dernier se rapporte a une nouvelle phase de croissance.

La figure(1V.6) montre la forme symétrique des pics de diffraction de I'échantillon non
irradié. Il est a noter que les réflexions de Bragg (pic 1) des plans Au (111) se produisent a un
angle de diffraction (20 = 38.10°) identique a I'Au pur (JCPDS : 01-071-3755), ce qui exclut

toute formation de solution solide Au-Ni a l'interface avant irradiation.

Selon la discussion ci-dessus, nous avons effectué un ajustement multi-pic pour les
difractogrammes de DRX comme indiqué dans les différentes et le tableau (1V.3) présente les
parameétres de fit multi-pics des spectres DRX pour des échantillons vierges et irradiés a

différentes fluences ioniques. Figures (1V.8.9.10).

Le figure (1V.8), nous avons constaté qu’a faible fluence (5x10%* Xe / cm?), le spectre
de DRX montrait qu'il y a deux autres pics (pic 2 et pic3) en plus du pic 1 et du pic 4. Le pic 2
correspond a I'épaulement, responsable de I'asymetrie mentionnée ci-dessus. Le pic 3 est situé
a I’angle de diffraction intermédiaire, Le pic 3, apparait tres large et de trés faible intensité avec
FWHM = 4635.

Les deux pics d'extremité (pic 1 et pic 4), sont deux pics correspondant respectivement aux Au
et Ni. On peut dire que cela indique qu'une solution solide terminale se forme (riche en Au et

riche en Ni) selon la loi de Vegard [22].
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5 x 1014 Xe/cm? —— expérimentale
— La somme de piCS

Pic

Pic 4

Intensité (u,a)

44 46
20 (Degré)

Figure 1V.8: Séparation des pics de DRX de multicouches irradiées a 5x10* Xe / cm?,

5 x 10" Xe/cm? —— expérimentale
——— somme de pics

Intensité (u,a)

36 38 40 42 44 46
20 (Degré)

Figure 1V.9 : Séparation des pics de DRX de multicouches irradiées a 5x10° Xe/cm?.
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1 x 10" Xe/cm? —— expérimentale
la somme de pics

Pic 1
Pic 3

Intensité (a,u)

36 38 40 42
20 (Degré)

Figure 1V.10 : Séparation des pics de DRX de multicouches irradiées & 1x10® Xe / cm?.

Avec 1’augmentation de la fluence (figure 1V.9 ; 10), on a noté que la largeur a demi
hauteur du pic diminue et devient beaucoup plus pointue a la plus haute fluence (FWHM =
4,10° & 5x10% Xelcm? et 0,83° a 1x10%® Xe/cm?), tandis que son intensité augmente

significativement.

Il est important de noter ici que le pic 3 se produit a un angle de diffraction intermédiaire
entre le pic 1 et le pic 4, 26=41.6 °, légérement décalé vers la droite par rapport a la position
du pic principal d'alliage métallique Au-Ni (111) attendu a 40,7 ° d’apreés la carte JCPDS n °
04-005-1699.

En effet, Herz et al. [23,24] ont observé 1’alliage Au-Ni a une position de pic (26 =
41.7°) presque similaire a celle du pic 3 dans le présent travail, dans une bicouche Au/Ni recuit
a des températures allant jusqu'a 950 °C et avec épaisseur comparable a celles du présent travail.
De plus, Sengar et al. [25] ont observé un décalage plus important vers des valeurs élevées de
26 dans le pic le plus intense (111) de I'alliage Ag-Pd, a la suite de la variation de la température
de frittage, qui a été attribuée a la variation de composition et a I'effet de taille. De méme, le pic
3 peut étre attribué a la formation d'alliage métallique Au-Ni et le décalage du pic est
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probablement di a I'effet de taille et a la distribution de la composition dans toute la multicouche
Au/Ni a cause du mélange induit par irradiation ionique. Ainsi, I'augmentation d'intensité du
pic 3 avec la fluence peut étre facilement comprise par I'amélioration de la solubilité due au

mélange et a I'augmentation de la température du réseau provoquée par l'irradiation.

L'inhomogénéité de la distribution de la composition entre deux interfaces, causée par
le mélange par irradiation aux ions, a entrainé une formation multi-phases avec des
compositions differentes : Le pic 1 correspond a une solution solide riche en Au et le pic 4
correspond a une solution solide riche en Ni, tandis que le pic 3 concerne la phase intermédiaire
ou l'alliage métallique Au-Ni. Selon la littérature [26], le pic 2 représente une caractéristique
qui supporte une telle inhomogénéité de distribution de composition. Sachant que Au et Ni ont
un grand pouvoir de diffusion, le pic 2 est probablement originaire de la diffusion des rayons X

a travers les zones fortement déformée autour des cristallites de compositions différentes [21].

En conclusion, la diffraction des rayons X (DRX) fournit un moyen efficace pour suivre
la formation de nouvelles phases au niveau de I’interface Au/Ni induites par irradiation aux
ions Xe d’énergie 500 keV.

Tableau 1V.3 : les parametres de fit multi-pics des spectres DRX pour des

échantillons vierges et irradiés a différentes fluences ioniques.

Fluence Parametres de fit Picl Pic2 Pic3 Pic4
(Xelcm?) Au(111) (Au-Ni) Ni(111)

Non-irradié Position de pic (20) 38.097 / / 44.40
la largeur de pic FHWM | 0.59 / / 0.48

Surface 27355 / / 47.58

5 x 10 Xe/cm? Position de pic (20) 38.29 38.71 41.28 44.85
la largeur de pic FHWM | 0.62 1.015 4.35 0.63
Surface sous de pic 13620 18970 6348 2930

5 x 10% Xe/cm? Position de pic (260) 38.82 394 42.12 44.69
la largeur de pic FHWM | 0.73 1.42 4.10 0.59
Surface 8.357 11054 11500 2733

1 x 10%¢ Xe/cm? Position de pic (20) 38.44 39.26 41.63 44.17
la largeur de pic FHWM | 0.81 1.58 0.83 0.93

Surface 57697 74286 75098 12588
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IV.2.4.Spectres de spectroscopie rétrodiffusion de Rutherford (RBS)

La miscibilité des éléments Au et Ni et la formation probable de nouvelles phases induites par
irradiation aux ions de Xe a basse énergie (500 keV) a été suggéré par les résultats de DRX.
Afin de mettre en évidence I’inter diffusion atomique au niveau des interfaces Au/Ni, nous
avons utilisé la spectroscopie de Rétrodiffusion de Rutherford (RBS). Les différentes figures
(Iv.11, 12, 13) montrent les spectres RBS de la multicouche [Au/Ni]xs/Si avant et apres
irradiation, sous différentes fluences. Les échantillons irradiés ont été analysés a température
ambiante dans les mémes conditions de laboratoire pour rendre la comparaison aussi précise

que possible.

A. Echantillon vierge

La figure (IV.11) présente le spectre RBS expérimental de I'échantillon vierge [Au/Ni]xs/Si,
ainsi que celui simulée par le logiciel RUMP [27].Nous avons fait cette simulation , en
supposant que I’échantillon se compose de dix couches alternées de Au et de Ni, avec des
interfaces pointues, I'épaisseur de chaque couche est d'environ 20 nanometres sur le substrat de
(Si). Le spectre simulé a révélé la composition multicouche suivante [Au (~20nm)/Ni(~20
nm)]x5/Si (substrat).

e?<per|’mental (vierge) pics deka
simulée

'_ IN

pics de Ni

substrat(Si)
600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Energie keV

Le redement de la rétrodiffision (u.a)

Figure 1V.11 : Le spectre énergétique RBS de I'échantillon [Au/Ni]xs /Si non irradié .
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D’apres le spectre de RBS de I’échantillon vierge, nous avons remarqué que le spectre
présente un modéle multi-pics, comprenant cing pics dans deux zones différentes : La premiere
zone, pour les énergies élevées (au-dessus du canal 1500), est dus a la rétrodiffusion des ions
de He a partir des atomes de Au. La deuxieme zone est également composée de cing pics de
plus faible intensité situés a basse énergie (canaux 1200-1500), correspondant a la
rétrodiffusion par les atomes de Ni. On a noté que l'intensité des pics de Au était plus élevée
que celle de Ni. La disparité dans les pics peut étre expliqué par le fait de la résolution RBS

est plus élevée avec des éléments a Z éleve.

Ce résultat est en bon accord avec les diffractogrammes de DRX de I'échantillon vierge, qui
présentait uniqguement des pics symétriques a des positions identiques aux éléments purs. De
plus, aucune trace d'impuretés n'a pu étre observée dans le spectre RBS de I'échantillon vierge,
ce qui indique que le dépot a été effectué dans une atmosphére propre et dans des conditions de

travail typiques.

B. Echantillons irradiés

A la fluence 5 x10 Xe/cm?

La figures (1V.12) présente le spectre RBS relatif a 1’échantillon [Au/Ni]xs /Si irradiés a une
fluence ionique de 5x10%* Xe/cm?, ainsi que celui simulé par RUMP (La ligne continue sur la
figure 1). Nous pouvons facilement remarquer une tres petite baisse des hauteurs du signal
correspondant a Au et Ni. Cette réduction peut s'expliquer par le mélange partiel de Au et Ni a
I'interface a cette valeur de fluence.

A la fluence 1 x 106 Xe/cm?

La figure (1V.13) illustre le spectre de I'échantillon irradié a la fluence de 1x10® Xe/cm?. Nous
avons noté que le nombre de pics de Ni et d’Au dans les deux zones est réduit a cette fluence.
Nous avons également remarqué que les trois signaux individuels a droite d’Au et de Ni

fusionnent progressivement avec les signaux voisines et forment un seul signal cumulatif.
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expérimental (5E14 Xe/cmz)
simulée pics de Au _

pics de Ni

substrat (Si)

o\

600 800 1000 1200 1400 1600 1800
Energie keV

Le rendement de la retroduffision (u.a)

Figure 1V.12 : Le spectre énergétique RBS d'un [Au/Ni]xs /Si irradiés a une fluence de 5x

10MXe/cm?.
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Figure 1V.13 : Spectre énergétique RBS d'un [Au/Ni]xs /Si irradiés a une fluence ionique de
1x10%*Xe/cm?.
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A partir du spectre superpose le figure (IVV.14), nous remarquons que le spectre RBS de
I'échantillon irradié avec 10'® Xe/cm? se déplace vers la droite, ce qui indique une pulvérisation
significative conduisant & une érosion de surface est clairement mis en évidence. Une
observation similaire de I'érosion de la couche supérieure de Au a été rapportée pour une valeur

de fluence de 5x10% Xe/cm? [28] par I’effet de pulvérisation .

vierge

—emes fluence 1 :5e14 ions/cm?

2

------------ fluence 2 :1e16 ions/cm

(d)

Le rendement de la rétrodiffusion (a. u.)

600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Energie keV

Figure 1V.14: Spectres de RBS superposés pour les échantillons non irradiés et irradiés pour

faire une comparaison entre différents signaux.
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Nous avons également noté qu'il y a une fusion significative des pics d” Au et Ni a la
fluence la plus élevée (1x10'® Xe/cm?), indiquant que les trois premiéres (supérieures)
bicouches de la multicouches sont complétement mélangées. Le calcul TRIM illustré a la figure
(I'V.15) confirme bien ce résultat, qui montre clairement les collisions générées par l'ion Xe

s'étendant principalement sur les trois couches supérieures.

+ 15Pp0 A tracé de collision d ions de Xe d’energie

500ke¥ dans un multicouhes [Au-WNil=xh.

oA Profondeur de la cible 3000 A

Figure 1VV.15 Simulation des collisions dans la multicouche [Au/Ni] xs/Si irradiées avec des

ions Xe d’énergie de 500 keV.

IVV.3.Résultat du calcul avec le modeéle de la pointe thermique

La description du modeéle de la pointe thermique a été fournie dans le premier chapitre.
En effet, ce modéle permet d’obtenir I’évolution de 1’énergie par atome cible (équivalent a la
température du réseau) en fonction du temps et en fonction de la distance radiale, et par
conséquence la possibilité de prédire la transformation de phase solide/liquide autour du trajet

des ions incidents. Ceci permettra de proche de I’interface Au/Ni.

Il permet également de déterminer la durée de vie et la section efficace de la phase
fondue au niveau de I’interface comme deux parameétres importants pour quantifier le procédé

de mélange ionique.
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IVV.3.1.Discussion des calculs avec le modeéle de la pointe thermique

A. Irradiation avec des ions Au de 100 MeV (SHI)

Dans ce cas nous avons utilisé le modele de la pointe thermique inélastique (I-TSM) car
I'énergie déposée sur les atomes cibles est négligeable devant I'énergie déposee sur les électrons
(Sn << Se).

Dans la figure (1V.16. (a), nous avons représente I'évolution de I'énergie maximale transférée
par atome [Eat (max)] en fonction de la profondeur dans le systeme [Au (20 nm) / Ni (20 nm)]
x5 /S, irradié avec des ions d’Au d’énergie 100 MeV a la température ambiante, pour différentes
distances radiales r. On remarque que I'énergie maximale par atome reste bien inférieure a

I'énergie requise pour la fusion d’Au (EA* = 0.43eV) et le Ni (EN! = 0.66eV).

s 07
- 1
E 1
> :
% R : E"'=0.66 eV/at
£ ' Interface
S 05- il
[ 1
o el
S 04 ! e
o EA% 0.43 eV/at] MO e
g 03- P ere L
g ! Rayon(nm)

0,2 % R —_—
2 %0
<] Lz -
5 01- - - ?
k. AUeteNi -3 ----6

16 18 20 22 24 26

Distance par rapport a la surface (nm)

Figure 1V.16 :L'évolution de I'énergie maximale par atome en fonction de la profondeur pour
différentes distances radiales dans le [Au (20nm)/Ni (20nm)] s/Si irradié avec (a) 100 MeV
d'ions Au.

D’apres les résultats de Wang et al.[29] Au est un métal noble avec une faible constante
de couplage électron-phonon "g", donc il est insensible a I'énergie déposée sur le sous-systéeme
électronique "Se" et sa température n’augmente pas significativement. Tandis que le Nickel est
aussi insensibles pour les valeurs de Se inférieur a 67 keV/nm [29], en raison, entre autres, de
son point de fusion élevé. Dans le cas présent, la valeur de Se (Ni) est inferieure a cette valeur
seuil et égale a 32.4 keV/nm, ce qui explique pourquoi il n’atteint pas la fusion. Cependant,

I'énergie par atome Ea dans le Ni est beaucoup plus élevée que dans Au comme le montre la
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figure (1V.16) car la constante de couplage électron-phonon g(Ni) est ~100 fois supérieure a g
(Au). Par conséquent, le gradient de température ainsi créé au niveau de 1’interface Au/Ni par
I’ion incident conduit au flux de la chaleur de Ni vers Au, ce qui explique la diminution de
I’énergie par atome (Ea) de Ni et son augmentation dans le Au, a proximité de ’interface

comme on le voit sur la figure (1V.16).

En conclusion, le mélange a l'interface Au/Ni dans ce cas de ’irradiation a haute énergie
(100 MeV) est clairement inattendu. Ce résultat est en bon accord avec les investigations
expérimentales via DRX et SEM.

B. Irradiation avec des ions de Xe a énergie de 500 keV

Pour les faisceaux d'ions a basse énergie, nous avons utilisé le modéle élastique de la pointe
thermique « Elastic Thermal Spike (E-TSM), car le dépot d'énergie électronique (Se) est tres
faible dans ce cas et sa contribution au processus d’échauffement du réseau local est
négligeable. Donc on ne considére que I’effet du dép6t d'énergie nucléaire, c'est-a-dire A(r, t)
= 0 I’équation (1.13). La valeur de S, proche de la premiére interface Au/Ni a été calculé via le
code de simulation TRIM et trouvé égale a ~ 7 keV/nm. Les calculs E-TSM dans le cas de basse
énergie (500 keV Xe ions) ont été réalisés avec cette valeur de Sy afin de calculer 1’énergie par
atome au niveau de la premiére interface.

Au a l'interface
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Figure IVV.17: L'évolution de I'énergie maximale par atome en fonction de la profondeur pour
différentes distances radiales dans le [Au (20nm)/Ni(20nm)]s/Si irradié avec 500 keV d'ions

Xe.
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La figure (1V.17) présente I'évolution de I'énergie maximale de chaque atome en fonction de la
profondeur pour différentes distances radiales dans [Au (20 nm)/Ni (20 nm)]s/Si irradié avec
des ions Xe d’energie500 keV.

Contrairement au cas précédent de I’irradiation a haute énergie, nous remarquons que
I'énergie maximale déposée par atome Eam pour Au et Ni dépasse I'énergie nécessaire pour

fondre dans un volume cylindrique de rayons de 4 et 3 nm pour Au et Ni, respectivement.

En accord avec les prédictions théoriques [30], ce résultat révéle la formation de pointes
thermiques  élastiques de phases fondues le long de [linterface  Au/Ni.
Par conséquent, le mélange ionique (IBM) pourrait étre significativement accéléré grace a la
grande mobilité atomique (diffusion) dans les métaux fondus, au-dessus de la température de
fusion, de l'ordre de 10°a 10 cm?/s [30]. Tant que les calculs de la pointe thermique fournient
I’evolution de I’énergie par atome en fonction du temps et la distance radiale, il est possible de
quantifie I’extension et la durée de vie de phase fondue. Sur cette base, nous allons analyser les
résultats expérimentaux dans référence [28] pour comprendre mieu le phénomene de mélange

(IBM) par irradiation aux ions d’énergie relativement faible.

Du fait que le mélange induit avec ions lourds a haute energie (SHI) a été décrit avec
succes par I’inter-diffusion transitoire dans des pistes en fusion, nous allons examiner la validité
de ce mécanisme de mélange par I’inter-diffusion dans les irradiations de faible énergie. Pour
cette raison, la méme formule utilisée par Kraft et al. [31] va étre utilisée ici pour tenir en

compte de l'inter-diffusion dans les zones en fusion :
K=(2Datm) AR? «cuueenereeneeeeeeeeneeeeeenannnanns (v.2)
Ou:
k : le taux de mélange,
7R? : la section transversale moyenne de la phase fondue,

v
v
v" R : est le rayon de la zone fondue cylindrique (pointe),
v tm : la durée de vie de la phase fondue,

v

Da : la diffusivité.

Nous avons utilisé les valeurs expérimentales des taux de mélange mesures dans les
bicouches Au/Ni a différentes énergies d'irradiation rapportées dans les travaux de Datta et al.
[28] .Ces valeurs ont été revues dans le cadre des calculs E-TSM pour évaluer la diffusivité en

phase liquide a partir de la formule ci-dessus : Da = Kexp / (2tm) R.
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Pour les valeurs de la durée de vie (tm) de la phase fondue et le rayon de la pointe thermique
R ont été obtenus & partir des calculs E-TSM effectués dans le présent travail, et le taux de

mélange a partir des résultats expérimentaux Datta et al.[28].

Le tableau 1 regroupe les différents parameétres utilisés dans cette procédure ; tm, R, Kexp €t les
diffusivités calculées D.. Il rapporte également les valeurs des taux de mélange théoriques selon

les modeles ; balistique, de la pointe thermique locale et globale décrits dans le chapitre 11.

Pour calculer ces taux de mélange théorique on utilise la densité d'énergie déposée (Fp) évaluée
pres de l'interface en utilisant le code SRIM. Fp peut étre calculé a partir de cette équation [32] :

F, =02n,+n,.).E; (VI3)

v ny: est le nombre de lacunes produites par nm a une profondeur donnée.
v n,: est le nombre de collisions de remplacement a la méme profondeur.

v’ Eq: est I'énergie seuil de déplacement des atomes cibles.
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Figure 1V.18 : La variation de Fp sur la profondeur de I'échantillon.
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Tableau 1V.4 : Espéces et énergie d'irradiation ionique et les taux de mélange expérimentaux

[28] ainsi que le calcul une fois selon les modéles balistiques, a pointes locales et a pointes

globales.
Projectile | Densité | Letaux de | Taux de mélange calculé (Kca) TSM Diffusivité
et Energy | d'énergi | mélange
(keV) déposée | expérimen élastique Da
Fo tal (cm?/s)
keV/nm Kexp Balistiq Local Global tm nR?
ue nm’ am’ (100 | (hm?)
(nm4) (nm4) ( ) ( ) 135)
Ar 100 1.2 3.7 0.11 3.23 0.41 33 3.80 1.5 x 102
Kr 300 3.7 4.1 0.38 9.97 3.5 6.8 15.89 1.9x 10°®
Kr 260 4.2 53 0.43 11.32 4.9 7.8 23.5 1.4 x 103
Xe 400 5.0 6.9 0.53 13.48 7.1 9.41 33.1 1.1 x 103
Xe 500 7.0 - 0.75 18.78 141 9.81 38.5 1.86x 103

A partir des données du tableau (I1V.4), le taux de mélange théorique fourni par le
modele de la pointe thermique global correspond assez bien a celui obtenu empiriquement pour
I'irradiation aux ions de Xe (d’énergie 400 keV). 1l devient un peu sous-évalué pour des masses
d'ions relativement plus Iégeres (Kr), et clairement sous-estimeé pour les ions légers (Ar). D'autre
part, le modele de pointe thermique local s'adapte nettement mieux au taux de mélange mesuré

pour I'ion Ar et donne des valeurs surestimées pour les ions Kr et Xe.

Les données montrent également que les valeurs du modeéle balistique ne
correspondent pas aux taux de mélange expérimentaux, ce qui implique que ces résultats ne
peuvent pas étre expliqués uniquement en termes de processus de mélange balistique. D’aprés
I'analyse précédente, il est évident que le modéle de la pointe thermique locale peut représenter
adéquatement le mélange ionique (IBM) pour les ions légers uniquement. Lors de l'utilisation
d'ions de grande masse, tels que les ions Xe, les pointes thermiques ou sous-cascades locales
commencent a se chevaucher et créent probablement une seule pointe avec des cascades a haute

densité (pointe thermique globale), conformément aux conclusions de Bolse et al. [33]
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De plus, les calculs E-TSM montrent qu'a mesure que la couche déposee s'épaissit, la
durée de vie de la phase fondue (tm) et la région a travers laquelle se produit le mélange (R?)
augmentent de 3.3 1033 9.81x103s et de 3.8 4 38.5 nm?, respectivement. Lorsque la densité

d'énergie déposée augmente (Fp) augmente de 1.2 a 5 keV/nm.

Selon les valeurs observées rapportées qui allaient de 3.7 & 6.9 nm*, cela semble
améliorer le taux de melange. Cependant, les diffusivités prédites pour les ions légers (Ar)
étaient supérieures de deux ordres de grandeur (10 cm?/s) aux valeurs normales des métaux
liquides [30,34,35].Les diffusivités des ions Kr et Xe dans les métaux liquides ne sont que
quelques fois supérieures. Ces résultats sont, en fait, en accord avec les modéles théoriques de
pics thermiques exposés dans le paragraphe précédent.

Les diffusivités estimées pour les irradiations Xe et Kr étaient typiques de la diffusion
en phase fondue a des températures supérieures au point de fusion. En revanche, la valeur de
diffusivité plus élevée signalée pour les ions Ar de faible masse, ou des pointes dispersées dans
I'espace (pointes thermiques locales) sont plus susceptibles de se produire, peut étre considérée
comme l'application E-TSM étant incorrecte dans cette situation en raison de l'absence de
cohérence cylindrique production de pointes. En conséquence, les valeurs dérivées de R? et tm

étaient inexactes, entrainant une valeur non fiable de diffusivité Da. (Tableau 1V.4).

Sur la base de I'étude ci-dessus, la valeur du taux de mélange de la multicouche Au/Ni
irradiée avec des ions Xe de 500 keV a pu étre calculée en utilisant la formule théorique du
modéle de pointe global (voir tableau 1). Ce nombre, ainsi que les valeurs de R? et tm, nous ont
permis de calculer la diffusivité atomique, Da = 1.86 X10° cm?s, qui était responsable des

observations expérimentales susmentionnées d'inter-diffusion atomique et d'alliage Au-Ni.

Le phénomeéne de croissance des grains observé sur les images FESEM, Figure (V1.2)
et (V1.4), peut étre décrit qualitativement dans le cadre du modele de la pointe thermique. Selon
ce modele, chaque ion provoque la formation de zones liquides autours du trajet de 1’ion
(pointes thermiques) avec une section efficace d’environ 38 nm? (TableauV1.3), qui persiste
pour quelques picosecondes. Quand ces pointes thermiques sont induits au niveau des joints de
grains, ils provoque des déplacements atomiques dans cette région et conduisent a la migration
des joints de grains et la croissance des grains. Plusieurs Modéle ont été développés afin de

révéler les méchanismes de la croissance de grains induite par I’irradiation aux ions [5,36] .
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Une étude théorique base sur le modele de la pointe thermique a aboutie a une loi parabolique
(exposant n = 2 dans la relation 1V.1) qui relie la taille des grains D avec les paramétres de

I’irradiations (@ et t), a été établie par Alexander et al.[13] comme suit : D2 — D3 = K®t.

Récemment, Kaoumi et al.[10] ont amélioré le modele précédent en prenant en
considération la nature de la structure de cascades de déplacements et la géométrie des grains
et montré que la loi de la croissance de grains doit étre cubique (I’exposant n = 3), en bon accord

avec les résultats expérimentaux.

Dans la figure 1V. 3, nous avons trace les résultats de la tailles des grains mesuré a partir
des images FESEM (Figure 1V.2,4) des multicouches irradié par des ions Xe d’énergie 500 keV
avec ceux obtenues dans [28]. Ces deux résultats ont été ajustés en utilisant la relation (1V.1).
L’ajustement dans les deux cas a permis de d’obtenir une valeur de n =3 (n = 2.82 £ 0.22 les

résultats du présent travail et n =2.98 + 0.57 pour les résultats de Réf [28].

Il est trés important de noter ici qu’il existe une certaine similitude entre le phénomene
de mélange ionique et le phénomene de croissance de grains concernant leur dépendance en
fonction de Fp ainsi que les parametres thermochimiques comme : AH,,;, , AH_op,...En plus,

les deux phénomenes présentent les régimes en fonction de la températures.

De cette discussion, il est clair que la croissance des grains observée dans les images
FESEM (FigureslVV.2.4) et IBM dans (FigureslV.11, 12, 13,14) sont deux phénomenes
interconnectés. En fait, le mélange total obtenu a la fluence la plus élevée a coincidé avec la
valeur mesurée la plus élevée de la taille des grains, (191.5 + 6.00) nm. Par conséquent, lorsque
le joint de grain migre a travers l'interface Au/Ni, il contribue massivement au transport

atomique a travers les multiples interfaces Au/Ni conduisant a l'interdiffusion atomique.
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Conclusion genérale

Dans ce travail de thése, nous avons réalisé deux types d'expériences liées a I'étude du mélange
de faisceaux ioniques, qui conduit a la formation d'un alliage apres irradiation. Nous avons
choisi le systeme multicouche [Au (20nm/Ni (20nm)]5/Si qui est déposé par évaporation

thermique, ou les deux métaux utilisés, Au et Ni, non miscibles a I'état d'equilibre.

La premiére expérience a été irradiée avec des ions Xe d'une énergie de 500 keV produits par
un accélérateur de type 'LEIBF' situé a New Delhi, utilisant différentes fluences, avec
caractérisation par des techniques : RBS, DRX et FESEM.

La deuxieme expérience a été irradiée avec des ions Au d'énergie 100 MeV produits par un
accélérateur Tandem de 15MV situé a New Delhi, avec différentes fluences, la caractérisation
est realisée par : RBS, DRX et FESEM.

Le mélange ionique observé dans les deux cas a été expliqué avec succes dans le modele de
pointe thermique, suggérant que l'interdiffusion atomique est renforcée par la formation de
phase fondue le long du trajet des ions.

Les résultats obtenus sur les images FESM, pour I’irradiations avec des ions Xe d’énergie de
500 keV), montrent une augmentation de la taille des grains avec la fluence d'ions, on note que
la taille des grains de I'échantillon non irradié est égale a (45.10 + 4.46) nm, pour la fluence la
plus élevée 1 x 10'® jons/cm? (100 ions/nm?) la taille des grains atteint la valeur de (191.50 +
6.00) nm. Dans le deuxieme régime (ions Au d'une énergie de 100 MeV), aucune modification

de la morphologie de surface et aucune évolution de la taille des grains.

Les difractogrammes de DRX de diffraction des rayons X des multicouches obtenus avant et
apres irradiation avec les ions Xe d’énergie 500 keV a différentes fluences montrent des
changements considérables dans la position et l'intensité des pics ; indiquant de grands
changements structurels et de composition dans notre systeme multicouche [Au/Ni] avec une
fluence croissante. Un pic asymétrique a également été observé dans les spectres, indiquant le
la superposition de deux pics distincts. Selon la littérature, I'asymétrie caractéristique du pic
Au(111) et l'apparition de pics intermédiaires avec une fluence croissante, indiquent la

formation d'une solution solide ou d'un alliage métallique Au-Ni.

Pour les échantillons irradiés a haute énergie de 100 MeV avec des ions Au, nous avons observeé
que tous les diffractorammes DRX avec des fluences différentes avaient presque la méme
forme. La position et la largeur du pic (FHWM) sont restées presque les mémes ; ce qui indique
que la formation de solution solide ou d'alliage métallique Au-Ni est absente.
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Nous utilisons la spectroscopie de rétrodiffusion (RBS) pour montrer I'interdiffusion atomique
aux interfaces Au/Ni par irradiation aux ions Xe a basse énergie (500 keV). Les spectres RBS
montrent que les trois bicouches supérieures des multicouches sont completement mélangées a
la fluence la plus élevée. Une épaisseur de couche mixte d'environ 100 nm et une efficacité de
pulvérisation élevée ont été mises en evidence, indiquant une miscibilité élevee entre les

éléments Au et Ni et la formation probable de nouvelles phases.

Nous utilisons le modele de pointe thermique inélastique (I-TSM), dans le cas d'une irradiation
avec des ions Au de 100 MeV (SHI) car I'énergie déposée sur les atomes cibles est négligeable
par rapport a I'énergie déposée sur les électrons (Sn << Se). Les calculs de modéle montrent que
I'énergie maximale par atome reste (32.4 keV/nm) bien inférieure a I'énergie nécessaire a la
fusion de Au (EA* = 0.43eV) et le Ni (EN' = 0.66eV) , ce qui explique pourquoi le mélange
a l'interface Au/Ni dans ce cas de I’irradiation a haute énergie (100 MeV) est clairement

inattendu. Ce résultat est en bon accord avec les investigations expérimentales via DRX et SEM.

Pour les faisceaux d'ions a basse énergie (500KeV Xe), nous utilisons le modele élastique de la
pointe thermique « Elastic Thermal Spike (E-TSM), car le dép6t d'énergie électronique (Se) est
trés faible dans ce cas et sa contribution au processus d’échauffement du réseau local est
négligeable. D’apres les calculs, nous remarquons que I'énergie maximal déposé par atome Eam
pour Au et Ni dépasse I'énergie nécessaire pour fondre dans un volume cylindrique de rayons

de 4 et 3 nm pour Au et Ni, respectivement.

Ce travail compléte 1’étude de Datta et al. Les résultats ont été analysés dans le cadre de
modele de la pointe thermique (u-TSM) afin de comprendre les mécanismes sous-jacents

responsables de mélange ionique (IBM) et d'évaluer le processus d'inter-diffusion.

En conclusion, le modéle de pointe thermique (u-TSM) a fourni une description cohérente du
phénomeéne de mélange ionique causé par les ions d'énergie moyenne et élevée, et une méthode
alternative proposée pour comprendre les résultats expérimentaux d'IBM. Cependant, en régime
de moyenne énergie, ces calculs sont plus fiables pour des rayonnements comportant des

pointes thermiques globaux qui émettent des ions tres lourds.
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Etude du phénomeéne d'interdiffusion atomique dans les multicouches
nanomeétriques métal/métal et métal/ semi-conducteur induit par irradiation
aux ions lourds.

RESUME

Dans le présent travail, nous avons étudié le mélange par faisceau d’ion et la croissance
des grains induits dans la multicouche [Au/Ni]x5/Si par une irradiation d'ions Xe de 500 keV a
différentes valeurs de fluence, en utilisant la microscopie électronique a balayage d'émission de
champ (FESEM), la diffraction des rayons X (XRD) et Rétrodiffusion de Rutherford (RBS). La
croissance des grains induite par les ions a été mise en évidence a l'aide de I'analyse FESEM et
comparée avec succes aux expériences précédentes (littérature) et aux modeles théoriques. La
RBS a montré un mélange total pour la fluence ionique la plus élevée et une pulvérisation
significative de la surface (érosion). Les mesures XRD ont offert un excellent moyen d'éclaircir
la cinétique de mélange par faisceaux d'ions et la formation de nouvelles phases. Les calculs du
modele de la pointe thermique combinés aux résultats expérimentaux disponibles dans la
littérature sur les taux de mélange nous ont permis d'estimer la diffusivité et d'examiner la
validité de l'inter-diffusion a I'état liquide. Pour le cas d’irradiation avec des ions Xe d’énergie
de 500 keV, la diffusivité atomique a été estimée a 1.86 x 10-3 cm2/s. En ce qui concerne
I'irradiation par des ions rapides de Au de 100 MeV, les résultats XRD ont exclu la formation
de nouvelles phases et la taille des grains n'a pas changé apreés l'irradiation, méme pour la
fluence ionique la plus élevée, comme en témoignent les images FESEM. Ces résultats sont en
bon accord avec la simulation dans le cadre du modele de la pointe thermique inélastique, qui
ne prévoyait aucune transition de phase solide a liquide pour les multicouches irradiés par des
ions Au de 100 MeV, et donc aucun mélange d'Au et de Ni aux interfaces, en bon accord avec

les résultats expérimentaux.

Mots clés :

Multicouches Au/Ni, Mélange par faisceau d’ion, Modéle de la pointe thermique, formation
d’alliage Au-Ni



Study of the atomic intermixing phenomenon in metal/metal and
metal/semiconductor nanometric multilayers induced by heavy ion

irradiation.

ABSTRACT

In the present work, we investigated ion beam mixing and grain growth induced in
[Au/Ni]x5 /Si multilayer by 500 keV Xe ion irradiation at different fluence values, using Field
Emission Scanning Electron Microscopy (FESEM), X-ray Diffraction (XRD) and Rutherford
Backscattering (RBS). lon-induced grain growth has been evidenced using FESEM analysis
and successfully compared to previous experiments and theoretical models. RBS showed total
mixing at the highest ion fluence and significant surface sputtering. XRD measurements offered
an excellent way to bring light on ion beam mixing kinetics and new phases formation. Thermal
spike model calculations combined with the available experimental results in literature of
mixing rates enabled us to estimate the diffusivity and examine the validity of inter-diffusion
in liquid state. For present work, the atomic diffusivity was estimated to 1.86 x 10-3 cm2/s. As
for swift Au ion irradiation of 100 MeV, the XRD results excluded the formation of new phases
and the grain size did not change after irradiation even for the highest ion fluence as evidenced
by FESEM images. These results are in good agreement with the inelastic thermal spike model
(I-TSM) simulation, which predicted no solid to liquid phase transition for 100 MeV Au ion
irradiated multilayers, and thus no intermixing of Au and Ni, in good agreement with

experimental results.
Keywords:

Au/Ni multilayer, ion beam mixing, thermal spike model, Au-Ni alloy formation.






4 e il ciliyh Bae b ALES dadie il gy Cidh e AU A oY) ) Y B Al A )
Ja g4 Al (e g (reall/anal)

Uaila

LSl 3o e [AU/NI] X 5 Ad g8 4y sia il el i A S aa¥) ) 55eY) dulas Al )3 ol Jand) da B
@l sl 48) yal (500keV Xe 100MeV Au ;) Adlida cilibag, dakiaa il i al by ciliadl G JYA (e
02985 il (XRD)Asisd) 42 Jlga 5 FESEM s A jgaal) adiid cilial) sl Ao dia 5l 5 gal)
O gl JLEE) g ciliall 4000 ApS A o Jpaall 0¥ a9 g8 clial) mha o Al Jillaa
Jl Ball 2y FESEMJitad aladialy cilual) aaa gad cilfi) a3 (RBS) 2583, 4dlha g Jaricd izl
s S 7)) RBSeibb) gl 4y 5l 7 ilaill g Al culadl) g zlads 43 lBa a3 keV XeS00<li s
dad Jof sie dua g Bl Cls a Lo ¢ gual) 2 LAY 5 jlias 48y b XRD cbukd catd LaS, (3835 4ad o)
Ni / Au pUas 8 d8lad) zuitiil) g Lgnle Jguanld) o8 A1) giliil) (380 635 Baaa idA g Lila Jllae culCid (38
sobal) Jslaa g Ni-Au it (585 385 9

el PA G 1.86 x 1078 cm?/ssads Jaad) 138 A Bgalall ) Sa¥) 08 Jgmal) oAl JLAIN) S a3
Sl A L) daua pand g AGlud)l JlasY) (8 3 8 giall A o) geiliill g 4 51 ad) 39 M 73 gad il Gy
L g2 g chlidi 38 100 MeVAiUa g3 S8 caadl) il gl aladialy dadiall cilimd) o) 4350 ad) 39 41 3 gad adgs
. FESEM s XRD gl g (380

A S8 Ay ) jadl 39 M) 73 gad ¢ A e ) FiaYeclisal) adia Ni / Au Apalidal) cilalsl)





