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Introduction

Introduction

En 1959, Richard Feynman évoquait lors de I’un de ses discours [1], un domaine de
recherche possible alors inexploreé : I'infiniment petit.

Feynman envisagea un aspect de la physique « dans lequel peu de choses ont été faites, et
dans lequel beaucoup reste a faire».Se fondant sur la taille minuscule des atomes, il
considére comme possible d'écrire de grandes quantités d'informations sur de tres petites
surfaces. Ces affirmations qui n’étaient pas alors spécifiqguement relevées, sont de nos
jours, parfaitement réalisables graces aux progres faramineux des nanotechnologies [2-4].
Celles-ci connurent un grand essor a partir des années quatre vingt avec ’invention du
microscope a effet tunnel (en 1981), puis du microscope a force atomique, découvert en
1985.

La diminution de la taille des composants, issue essentiellement des progres de la
microélectronique puis de la nanoélectronique permet, la réduction de la consommation
énergétique, 1’augmentation des performances (capacité de stockage, transfert de
I’information, rapidit¢ de fonctionnement des dispositifs électroniques et systemes
physiques, ...), et conduit a ’apparition de nouvelles fonctionnalités qui s’observent pour
des tailles critiques. Cette diminution de taille s’accompagne d’une réduction du volume
des matériaux mis en jeu. Ainsi, des effets qui étaient considérés comme négligeables
deviennent prépondérants, et la connaissance de plus en plus précise des propriétés
surfaciques des matériaux devient un enjeu majeur [5].

La science des basses dimensionnalités et des Nanos, constitue le domaine de
convergence de plusieurs disciplines scientifiques, dont la science des surfaces. Cette
derniere joue un role capital, puisqu’elle permet 1’¢laboration de nanostructures a
géométrie parfaitement contrélée [6].

Toutefois, méme lorsqu’elles sont bien préparées, les surfaces cristallines présentent
plusieurs types de défauts [7] (ponctuels, structuraux,...). L’état morphologique de la
surface se présente donc généralement sous la forme d’une distribution de marches et de
terrasses atomiques, de hauteurs variées, ainsi que de différents types de défauts localisés,
tels que des adatomes, adlacunes et des puits atomiques, etc.

La caractérisation et I’étude expérimentale de ces nanostructures se font par des techniques
expérimentales, qui différent selon que les structures soient périodiques ou non. Dans le
cas de structures periodiques, on a recours a la diffraction des photons ou d’électrons,

tandis que dans le cas des structures apériodiques, ’EXAFS de surface, la microscopie a
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effet tunnel (S.T.M), [8], et a force atomique (A.F.M), [9], permettent de recueillir des
informations sur la structure locale, au voisinage d’un point particulier de la surface, ou au
voisinage d’un type d’atomes particulier. Ce mode d'observation permet alors, de réaliser
la cartographie locale des grandeurs physiques caractéristiques de 1’échantillon sondé
(force, capacité, intensité de rayonnement, courant,...). Mais la présence d’une pointe
AFM, n’est pas sans conséquences sur les propriétés physiques de 1’échantillon considéré.
C’est ce que nous tenterons d’étudier dans ce mémoire, ou 1’on se penchera sur 1’effet de
positionnement d’une pointe, modélisée par des Tlots atomiques, sur la dynamique d’une
surface. Ces Tlots sont traités comme des défauts atomiques. Leur présence sur la surface
d’un matériau, induit une modification des propriétés physiques en général, et des

propriétés dynamiques en particulier.

Pour comprendre le comportement dynamique de ces surfaces en présence des ilots
atomiques, on utilisera la simulation numérique. L’approche quantique étant trés couteuse
en temps de calcul, et réservée a des systemes contenant un nombre réduit d’atomes, on
utilisera par conséquent I’approche basée sur la dynamique vibrationnelle classique de
Newton, dans I’approximation des vibrations harmoniques [10]. Le systeme considéré est
un plan carré infini, ou les atomes sont supposés interagir entre-eux selon le modeéle des
forces centrales, s’étendant aux premiers et seconds voisins.

Pour rendre compte de notre démarche théorique dans notre manuscrit, nous avons
opté pour la présentation suivante :
La premiére partie du premier chapitre est réservée a un bref apercu sur les définitions des
surfaces, les techniques de leur caractérisation et une description globale des phénomeénes
vibratoires des cristaux ordonnés ; nous décrirons, dans la deuxiéme partie, la méthode
exploitée dans notre modélisation, pour 1’é¢tude de la diffusion d’ondes ¢€lastiques de faible
amplitudes par les Tlots atomiques, a savoir la méthode de raccordement. Pour terminer ce
chapitre, on étudiera la dynamique d’une surface parfaite & maillage carré. Nous tracerons
les courbes de dispersion des phonons, ainsi que les vitesses de groupes qui seront utilisées
dans le chapitre suivant pour la normalisation des grandeurs physiques qui seront
calculées.

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons calculé la conductance phononique et la
diffusion d’ondes élastiques dans une surface, en fonction de la position de I’atome qui

assure le contact ponctuel entre I’ilot (déposeé) et les sites atomiques de la surface.
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Nous avons examiné trois différentes possibilités de positionnement du point contact en
surface. La premiére correspond a la situation ou la pointe de 1’7lot est au-dessus d’un site
de la surface (Top); dans le deuxiéme cas, la pointe est placée entre deux atomes
successifs (Bridge).Le troisieme cas décrit la situation ou la pointe est placée au centre de
quatre atomes de la surface (Hollow).

Pour chaque configuration, on déterminera les parties transmise et réfléchie de 1’onde
incidente, la conductance phononigue dans la région perturbée et leur évolution en fonction
de la masse des atomes de 1’Tlot, et des constantes de force qui les relie au réseau carré. Les
discussions et les interprétations des résultats sont également données au fur et a mesure.
Au terme de ce mémoire, nous présenterons une conclusion générale qui résumera les

principaux resultats obtenus, ainsi que les perspectives offertes dans le domaine.
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Etude dynamique des surfaces atomiques

Partie | : Généralités sur les surfaces atomiques

Introduction

Une surface cristalline est obtenue en coupant un cristal suivant un plan
cristallographique bien défini (nommé par ses indices de Miller) [11], ce qui fixe son
orientation macroscopique. C’est une région s'étendant sur quelques distances atomiques
qui sépare l'intérieur du matériau du milieu extérieur : en general, le vide ou un gaz. Si le
milieu extérieur est une autre phase dense, liquide ou solide, on parle plutét d'interface
entre les deux milieux. Les propriétés physiques et chimiques, structurales et électroniques
des surfaces different notablement de celles du matériau massique : elles évoluent plus ou
moins rapidement vers celles du volume, lorsqu'on s'éloigne de la surface vers l'intérieur
du matériau. La région frontiere est le lieu de phénomenes spécifiques dont I'étude remonte

au XI1X® siécle, avec I’introduction de la notion de tension superficielle par Laplace.

I.1. Classification des surfaces

Le cristal parfait est un modele idéal, dans lequel les motifs atomiques ou moléculaires
sont empilés de maniére réguliére et infinie formant un réseau tri-périodique.

Dans la réalité, tout cristal présente des défauts par rapport a ce modele idéal, le premier
étant la surface extérieure de ce cristal.

Cette modification de la surface extérieure est due au fait que les atomes au bord du cristal
ne subissent pas les mémes forces que les atomes au centre de la maille cristalline et du
cristal lui-méme, amenant une déformation de la surface extérieure par rapport au "modele
parfait”. Lors de la croissance du cristal, les motifs passent de la phase vapeur (ou liquide)
a la surface, ou ils sont incorporés de facon différentes selon le type de face. On distingue
trois types de surfaces cristallines (figure (I.1)) selon leurs propriétés d’incorporation.
Certaines faces sont plates a I’échelle atomique et ne possédent pas de site d’incorporation
facile. Ce sont les faces F (flat surfaces). D’autres faces sont formées de terrasses planes
séparées par des marches de hauteur atomiques qui représentent des sites d’incorporation

lors de la croissance. Elles sont appelées faces S (stepped surfaces). Le dernier type de
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faces est le type K (kinked surfaces) qui sont des surfaces rugueuses comportant un grand

nombre de crans, permettant une incorporation facile [7].

Figure (1.1) : Différentes types de faces selon le modele de Kossel [7].

Donc, a I’échelle microscopique, la surface présente une combinaison de ces différents
types de faces, ou 1’on peut détecter la présence de divers défauts ponctuels. C’est le

modeéle TLK (Terasse, Ledge, Kink) comme le montre la figure (1.2).

marche (L)

déerochement ()

terrzaze (T) —\
N\

lzrune d= surfzce

atome acdrionme]

Figure (1.2) : Modéle de surface TLK.

En coupant le cristal selon un plan faisant un angle de quelques degrés avec le plan dense,
on obtient une succession de terrasses et de marches de hauteur monoatomique connue

sous le nom de surfaces vicinales.

I.2. Réseaux a deux dimensions

La périodicité engendre un groupe de symétrie constitué des opérations de translation et de
rotation laissant le réseau de Bravais invariant. Si le nombre de réseaux est infini, puisqu'a
chaque valeur des parametres il correspond un réseau différent, le nombre de « types » de
réseaux est fini. Le type d'un réseau etant défini par son groupe de symétrie
bidimensionnelle, la surface peut appartenir a cing types de réseaux de Bravais (figure

(1.3)) : carré, rectangulaire, rectangulaire centré ou losange, hexagonal, ou oblique
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(quelconque). Les modes de réseau possibles sont les modes primitif (p) et centré (c). Ces

réseaux peuvent étre décrits par un choix de deux vecteurs (5,6) faisant un angle o entre

eux.
b

a b a

- Réseau oblique : a # b, a #90° - Réseau rectangulaire : a # b, a = 90°
b, b
Gy b,
. a

- Réseau rectangle centré : a #b, a = 90° -Réseau carré:a=b, a = 90°

S|

a
Réseau hexagonal : a=b, a =120°.

Figure (1.3) : Les cing réseaux de Bravais a 2D.

1.3. Cristal semi infini

La nécessité de minimiser I'exces d'énergie superficielle produit par la coupure de liaisons,
lors de la création de la surface, conduit au réarrangement géométrique des atomes a la
surface d'un solide cristallin. Ce réarrangement peut étre des relaxations ou des

reconstructions.

a. La relaxation

Elle est caractérisée par une modification de la distance interplan de surface. Elle se
manifeste par un léger déplacement des atomes perpendiculairement a la surface. Cette
relaxation de surface est soit positive (augmentation de la distance), soit négative
(diminution de la distance), selon le matériau et le type de face du cristal. Il peut s’agir
aussi d’un déplacement latéral ou d’une rotation de toute la couche. Ce phénomene est

illustré sur la figure (1.4).
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Aas,
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00000&-0’ 0000
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(a) Relaxation normale (b) Relaxation parallele

Figure (1.4) : Hlustration schématique de la relaxation :
(a) normale,
(b) paralléle dans la couche atomique extérieure d’un cristal semi- infini.

b. La reconstruction

On rencontre aussi de nombreux cas ou le réarrangement se produit dans la direction
parallele a la surface .On dit que la surface est reconstruite. La reconstruction conservative est
le cas ou la densit¢ du nombre d’atomes en surface est conservée, la reconstruction non-
conservative [12], est le cas ou la densit¢ du nombre d’atomes en surface n’est pas

conservée comme le montre la figure (1.5).

o0 00 0O @ O o
00000 00000
Q00000 00000
Q00000 00000
00000 00000
a/ Reconstruction conservative b/ Reconstruction non-conservative

Figure (1.5) : Hlustration schématique des types de reconstruction possibles.

1.4. Notations pour les structures de surfaces

Soumis a ces phénomenes, la structure du premier plan se trouve modifiée par rapport a
celles des plans sous-jacents. De nouvelles notations sont utilisées pour designer de telles
surstructures, et aussi des structures des couches ordonnées, adsorbées sur un substrat.

Ces notations servent a préciser les dimensions, la nature et I’orientation de la maille du
premier plan par rapport a celle des plans suivants.

On commence par considérer la maille du réseau de Bravais de la surface non reconstruite.

10
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Ainsi, si (a,B) est la maille du réseau initial, (na, mb) la maille du réseau reconstruit

(n, m sont des entiers), la surstructure est désignée par p(nxm), (p : primitive est parfois
omis) [13]. Cette notation est valable dans le cas ou les vecteurs de base de la maille
primitive de surface sont paralléles a ceux de la maille du plan sous jacent.

Si la maille de surface est tournée par rapport a celle du plan sous jacent d’un angle 9, et
que leurs dimensions ne sont pas dans un rapport entier, la surstructure est notée (xxy)Ré
(x et y ne sont pas entiers). D’autres notations sont utilisées dans des cas plus compliqués,
telle que la notation matricielle proposée par Park et Madden [14] et la notation de

Somorijai [15] dans le cas des surfaces vicinales.

1.5. Techniques de caractérisation structurales

La structure cristalline est habituellement déterminée par diffraction électronique. On
utilise typiquement des électrons de longueur d'onde 1 A pour avoir une bonne diffraction.
Cette diffraction d'électrons de faible énergie est appelée LEED pour Low Energy Electron
Diffraction : I'analyse des électrons émis donne accés, comme pour la diffraction en
volume, a la forme du réseau réciproque de la surface [16]. Elle est aussi obtenue par
diffraction d’¢électrons rapides RHEED pour Reflexion High Energy Electron Diffraction,
en incidence rasante [17], ou par diffraction d’électrons en mode transmission HEED pour
High Energy Electron Diffraction ou les électrons traversent le cristal aminci.

On compte aussi la diffraction de rayon X ou le faisceau de RX subit une diffusion
élastique dans le cas ou les éléments diffusants sont distribués de maniére périodique.
Cependant, I'obtention de la structure de la surface ainsi que des distances interatomiques
en utilisant la diffraction n'est pas tache aisée. Leurs détermination est plus simple via
d’autres méthodes parmi lesquelles on citera a titre d’exemple, 1’0bservation directe au

microscope a effet tunnel ou a force atomique.

1.5.1. Microscopie a effet tunnel

Le microscope a effet tunnel fut inventé en 1981 par des chercheurs d'IBM, Gerd Binnig et
Heinrich Rohrer, qui recurent le prix Nobel de physique pour cette invention en 1986. Le
microscope a effet tunnel est couramment prénommé STM pour Scanning
Tunneling Microscope en anglais [8]. Il est basé sur un phénoméne quantique, I'effet

tunnel. 1l permet de déterminer la morphologie et la densité d'états electroniques des
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surfaces conductrices ou semi-conductrices avec une résolution spatiale pouvant étre égale

ou inférieure a la taille des atomes.

1.5.2. Microscopie a force atomique

La microscopie a force atomique a été découverte par G. Binning, F. Quate et C. Gerber
en 1985. Elle est essentiellement basée sur l'analyse d'une surface point par point au
moyen d'un balayage via une pointe trés fine qui, en balayant la surface d'un matériau par
simple effleurement, permet de mesurer les forces d'interactions entre la pointe du
microscope et la surface explorée et de visualiser ainsi les reliefs de cette surface a I'échelle
de I'atome [9].

1.5.3. Autres techniques de caractérisation des surfaces

Il existe bien d’autres techniques de caractérisation parmi lesquelles on citera les
techniques spectroscopiques, ou I’on s’intéresse aux électrons primaires (qui n’ont pas
subit de collisions inélastiques) émis lors d’une excitation électronique ou optique de
I’échantillon. Ces électrons correspondent aux structures fines dans le spectre, tandis que
les électrons secondaires correspondent au fond continu du spectre. On en citera a titre
d’exemple I’AES, I’XPS et I’UPS [18-19].

En spectroscopie des électrons Auger (AES), on utilise une source focalisée (faisceau
d’électrons) on a donc une analyse ponctuelle de 1’échantillon.

En spectroscopie des photoélectrons X et UV (XPS et EPS), on utilise une source non
focalisée (rayonnement électromagnétique), on aura donc une analyse moyenne de
I’échantillon. Ces techniques qui nécessitent de travailler en vide poussé (UHV) permettent
une analyse physico-chimique de la surface de 1’échantillon. Elles sont différentes mais

complémentaires.
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Partie 11 : Dynamique des surfaces atomiques

Introduction

Dans un solide, la conduction de I’énergie s’effectue de deux manieres différentes : soit par
voie électronique, soit par vibration atomique. Dans les matériaux conducteurs, les effets
électroniques sont dominants. Mais, dans le cas des isolants et semi conducteurs, ou les
électrons sont fortement liés aux noyaux, 1’énergie se transmet par vibrations du réseau
cristallin, dont I’origine peut étre I’effet d’une agitation thermique ou d’une excitation
électromagnétique [20]. On s’intéressera & une catégorie particuliére de vibrations connues
en mécanique classique sous le nom de modes normaux de vibration. Un mode normal de
vibration est un mode dans lequel chaque élément d'un réseau vibre a la méme fréquence.
Ces modes ont une grande importance, vu que tout mouvement vibrationnel dans un solide
peut étre représenté comme la superposition de vibrations élémentaires du réseau

représentant un certain nombre de modes normaux de vibrations de fréquences différentes.

Leurs équivalents en mécanique quantique sont les phonons. Les phonons n'existent qu'au
sein d'un réseau cristallin comportant un grand nombre de particules [20]. Lorsqu’un mode
de vibration du cristal de fréquence définie v céde ou gagne de I'énergie, il ne peut le faire
que par paquets d'énergie Av, (h est la constante de Planck). Ce paquet est considéré
comme une quasi-particule de spin zéro, a savoir une particule fictive connu sous le nom

de phonon.

I1.1. Dynamique des vibrations cristallines dans les systémes ordonnés

Les atomes dans un solide, sont maintenus prés de leurs positions d’équilibre grace
a des forces d’interaction, ou les atomes sont supposés interagir selon deux modéles de

forces : les forces angulaires, et les forces centrales lequel sera utilisé dans notre étude.

L’analogie mécanique du modele de force centrale est un ressort dont la force de rappel est
dirigée le long de la ligne joignant deux atomes. Par conséquent, si on déplace légerement
un atome de sa position initiale et qu'on le relache, il se mettra a osciller, entrainant les
atomes voisins dans son mouvement ; il y aura alors propagation d'une onde de
déformation dans le solide, d'ou la vibration du cristal [21].

Un solide est considéré comme une succession infinie de cellules élémentaire contenant

un nombre irréductible de sites. Nous appliquons les conditions aux limites périodiques de
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Born Von Karman pour analyser la dynamique vibrationnelle du solide [10]. Sans
vibration, un cristal parfait peut étre décrit en donnant son réseau de Bravais, ainsi que la
description de lI'arrangement des atomes (la base) dans une cellule primitive. Un réseau de

Bravais est formé de tous les points décrits par les vecteurs X tel que :

% (N)=n,d+ n,b + ngé (1.1)

Oua,b et sont les vecteurs primitifs et n; e Z.

La position R; d'un atome i de la base, dans la cellule primitive spécifiée par X est donnée

par :
Ri(X) =% +di (1.2)

Ou d; est la position de I’atome i a 1’équilibre a ’intérieur de la cellule primitive repérée
par Ri
En présence des vibrations nous ferons I'nypothése que la position d'équilibre moyenne

d'un atome est encore donnée par cette méme équation. On pourra donc écrire :

RUX) =% +di +u(x, 0) (1.3)

Ou uij(x,t) représente le déplacement de I'atome i par rapport a sa position d'équilibre et t,
la variable temps. Nous ferons d'autre part I'hypothése que I'amplitude de déplacement u(x)
est faible, ceci permettra de faire I'approximation harmonique.

L'interaction entre chaque paire d'atomes peut étre caractérisée par une fonction d'énergie
potentielle v qui ne dépend que de la distance entre ces atomes, et qui est la méme pour

toutes les paires d'atomes.
v=V(Ry,..., Ri...) (1.4)
Dans I'nypothése ou les déplacements u(x) sont faibles, on peut développer v en série de

Taylor par rapport aux déplacements u; ou le premier terme correspondra au potentiel sans

tenir compte des vibrations (réseau statique).
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L'approximation harmonique revient a négliger dans le développement tous les termes

d'ordre supérieur a deux, on aura donc :

V = Vgtat + Vharm (1-5)

L’équation du mouvement d’un atome j est donnée par :

2

m, 00 s g (L. 6)
dt ;

Vu que le modele adopté est le modele des forces centrales dans I’approximation des

vibrations harmoniques, 1’équation du mouvement peut se mettre sous la forme [22-24] :

m, S0 PINEE K, M), (1,5 -, (7, 0] (L.7)

n=n'

a et p sont les directions cartésiennes, my est la masse de 1’atome n, G, (n,t) I’amplitude de

vibration. r, est la composante cartésienne selon la direction o du vecteur r (n,n’) joignant
les positions d’équilibre des atomes n et n’, r est le module du vecteur 1 (n,n’), et k(n,n’)
est la constante de force.

L’équation précédente se decompose en un systeme de 3N équations pour N atomes. Les

solutions sont sous forme d’ondes planes harmoniques de la forme :
U, (n, t) = uy(n, w)et®t (1.8)

Le terme u,(n, w) désigne ’amplitude de vibration d’un atome localisé au site n suivant la
direction cartésienne a, w la fréquence de vibration. L’équation du mouvement peut alors

s’écrire sous la forme :

©*Myu (no)= .Y, |: :|k(n,n’){u/,(n',a))—uﬁ(n,a)) (1.9)

n'=n g

La relation précédente permet de réduire le systeme d’équations que 1’on peut écrire sous

la forme matricielle suivante :
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[w?I — D(@)]lu) =0 (1.10)

Ou : D(Qq) est la matrice dynamique de taille (3Nx3N), pour chaque vecteur d’onde (, elle
dépend des constantes de force entre les différents atomes ;

| : est la matrice identité de méme rang que la matrice D, et |u> le vecteur propre du

déplacement.

Pour que le systeme homogene (1.10) ait des solutions non triviales en w?, il faudrait
que : det(w?21-D(q)) =0.

On peut déterminer Ainsi, pour chaque vecteur d’onde ¢ de la premiére zone de Brillouin
les différents modes de vibration dans le systéme considéré. Ces derniers sont caractérisés

par I’ensemble des solutions wg > 0,avecs = 1,2,...,3N.

11.2. Méthodes théoriques utilisées pour I’étude de la dynamique vibrationnelle

Les équations précédentes ont été ¢laborées dans le cas d’un systéme périodique
basé sur les conditions aux limites de Born Von Karman [25]. En présence de la surface, la
brisure de symétrie dans la direction perpendiculaire, rend la résolution du systéme
d’équation difficile, vu que le théoréme de Bloch n’est plus applicable. Par conséquent,
pour étudier les propriétés physiques liées a la dynamique vibrationnelle dans les solides
cristallins présentant des défauts de structure (la surface), plusieurs techniques de calcul,
permettant de réduire le nombre d’équations et d’inconnues [26], ont été développees et
adaptées. On en citera la méthode de diagonalisation directe, la méthode des fonctions de

Green, et la méthode de raccordement.

11.2.1. Méthode de diagonalisation directe (Slab method)

Cette méthode a été introduite dans sa formulation générale en 1965 par Clark. Elle
a été appliquée ensuite a un systeme physique par Allen et Alldredge [27-28]. Elle consiste
a déduire la matrice dynamique a partir des équations du mouvement des atomes
appartenant a une cellule unitaire ,dans un systétme ayant un nombre fini de plans
atomiques dans une direction (Z par exemple), avec une extension finie dans les deux
autres directions X et Y .Pour retrouver la région dite de volume ,le nombre de plans
utilisés pour la modélisation doit étre suffisamment grand. La résolution numérique de

cette matrice détermine les vecteurs et les valeurs propres. Ce qui permet ensuite la
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détermination, des courbes de dispersion, des densités spectrales et des vecteurs

déplacements des atomes.

Cette méthode est couteuse en temps de calcul lors des simulations numériques, vu

I’importante taille des matrices.

11.2.2. Méthode des fonctions de Green

Méthode introduite par George Green [29] en 1850. Elle est basee sur la résolution
d’une équation aux dérivées partielles linéaires a coefficients constants et permet 1’¢tude de
la dynamique des systemes réels [30-33]. Dans notre cas, nous partons d’un cristal infini
constitué¢ d’atomes de masses m,. D la matrice dynamique qui lui est associée. Nous
obtenons un cristal avec deux surfaces libres (cristal perturbé) en coupant le réseau infini
associé au cristal non perturbé en deux par le plan z = a/2 et en supprimant les interactions
entre les atomes situés de part et d’autre de ce plan. Soit Dy la matrice dynamique associée

au cristal ainsi perturbe.

Nous ecrivons D; sous la forme : D,=D + P

Ou P est la matrice de perturbation.

Nous introduisons la matrice des fonctions de Green G(w?)
définie par : G(w?) = (?I-D)*

Pour le systéme perturbé, elle s’écrira : Gp(wz) = (0?1-(D+P))*
Gp(w?) = [01-D(I-P/ »?1-D)]*

= Gp(w?) = [(@*1-D)(I- G(?)P]™

D’ou la relation  Gy(?) = ((I - G(?)P)) " G(&).

Les pdles de la fonction Gp(«?) donnent les états vibrationnels du systéme perturbe.

11.2.3. La méthode de raccordement

Initiée par Feuchtwang [34] en 1967 puis revisitée par Szeftel et al. en 1987 [35], la
méthode de raccordement a été introduite a 1’origine lors d’une étude de I’équilibre de la
structure statique d’un réseau cristallin semi infini a trois dimensions, puis utilisée par la
suite pour 1’étude de la dynamique vibrationnelle et magnétique de divers systémes
physiques [36-38]. Aussi, elle rend compte de fagon satisfaisante des courbes de dispersion

des phonons [34] et de résonances de surface. Son exécution requiert la subdivision du
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cristal en trois régions distinctes (figure (1.6)) ayant toutes la méme périodicité

bidimensionnelle le long de la surface.

-1 N+1
Zone .
Zone parfaite défaut Zon?3p)1arfa|te
@ ‘ )

Zones de raccordement

Figure (1.6) : Guide d’ondes perturbé.

Comme son nom I’indique, cette méthode permet de relier les déplacements des atomes du
défaut a ceux des régions parfaites via les atomes des frontieres des deux zones de
raccordement qui délimitent la zone perturbée (zone 2), renfermant tous types de défauts.
Quant aux zones (1) et (3), elles représentent les régions parfaites, non touchées par I’effet
de la perturbation. On fixe I’origine de notre repére sur la position de la premiére colonne
perturbée qu’on note (-1), et la direction de 1’onde incidente de la gauche vers la droite.

Le mode incident pourrait €tre une superposition des modes du guide d’ondes parfait. Nous

écrirons pour un mode i <0 :
Uy =(Z.)' 0. (1.11)

L’indice v désignera toujours le mode incident. En prévision du défaut, le vecteur

déplacement de deux colonnes adjacentes sont reliés par un facteur de phase Z tel que

u = (z)"ad' (1.12)

Les solutions telles que Z = 1 sont des modes itinérants et celles vérifiant Z < 1,

correspondent a des modes évanescents depuis le défaut vers le volume. Quant aux

solutions Z > 1, elles donnent lieu a des modes divergents (i désigne le site occupé par
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igxa

I’atome suivant la direction de propagation). Le facteur de phase Z = ™, constitue une

caractéristique essentielle de la méthode de raccordement pour des ondes itinérantes.

Le probléme aux valeurs propres de 1’équation peut alors s’écrire comme
D(r, Z2) 0'=-Q° @' (1.13)

Q%= mw’lk, est la fréquence normalisée, sans dimension, et D(r, Z) la matrice dynamique
(2x2) du réseau parfait (région (1) ou (3) de la figure (1.6)) contenant des termes en Z et
1/Z. r = ko/k; représente le rapport entre les constantes de force des deuxiémes et premiers
voisins du réseau.

La résolution de I’équation (1.13) pour Z = e'® fixé, permet d’obtenir les fréquences
propres de vibration ainsi que les vecteurs propres qui leur sont associeés.

En arrivant a la zone défaut, les ondes diffusées sont composées d’une partie réfléchie et

d’une autre transmise. Elles engendrent des déplacements U, et U, et dans les régions (1) et

(2) qui peuvent étre exprimés comme une combinaison des modes propres du guide d’onde

a la méme fréquence.

0y =>T (Z,)T_ pouri>N+l (1.14)

0y =Y R _(Z,)'d_ pour i<-1 (1.15)

On désigne par les facteurs complexes R et T, les coefficients de réflexion et de

transmission normalisés préalablement par les vitesses de groupe de I’onde plane. lls

représentent la colonne v de la matrice dynamique de diffusion du systéme perturbé.
L’¢écriture des équations de mouvements des atomes qui se trouvent entre les colonnes -1 et
(N+1) (atomes des zones défaut et de raccordements), permettent d’aboutir a la matrice
dynamique D du systéeme perturbé. Elle est de type rectangulaire de la forme :

lirr)
[D]u)=[D] =|0) (1.16)

| rac)
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Ou le vecteur |u> représente les déplacements de tous les sites appartenant a la zone

comprise entre les colonnes (-1) et (N+1) de la figure (1.6). Il est composé deux parties : la

premiere |irr> constituée par les déplacements des sites irréductibles formant la région

défaut, et la seconde |racc> formée par les déplacements associés aux sites raccordés

(colonnes -1 et N+1). Cette matrice constitue un point de départ incontournable pour le

calcul d’importantes grandeurs physiques.

11.3. Calcul des grandeurs physiques
Les facteurs complexes R et T vont nous permettre de calculer certaines grandeurs
physiques telles que les coefficients de transmission, de réflexion et la conductance des

phonons.

11.3.1. Probabilités de transmission et de réflexion
Les probabilités (appelées aussi coefficients) de réflexion et de transmission [39] sont

données respectivement par :

r=lp =R P (1.17)
vV vv V* vv
t =l fp=Yelr | (1.18)
vv vv V vv

OU v désigne un mode propageant du guide d’ondes et v le mode incident. 7 et p sont les
éléments de la matrice de diffusion du défaut.
Si vest un mode atténué, les coefficients t et r sont nuls car a longue portée, loin de la

zone perturbée, I’effet de ce mode est négligeable.

Nous soulignerons par ailleurs, en supposant que 1’onde incidente a une amplitude

normalisée, que la somme des coefficients r et t est égale a I’unité (1) :
Dt +r)=1 (1.19)

Ceci qui se traduit dans les phénomeénes de diffusion par la conservation du courant ou la

matrice de diffusion est toujours unitaire.
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11.3.2. La conductance phononique

La conductance phononique o{Q2) d’un défaut, est une grandeur physique définie
par analogie avec la conductance électronique [11] dans les phénoménes de diffusion
électronique. Elle est définie par :

(@)=t (1.20)

La somme est effectuée sur tous les modes se propageant a la fréquence Q. Pour un guide
d’ondes parfait, sans défaut, ¢ est un entier qui donne le nombre de modes propageants a
la fréquence Q considérée.

La présence du défaut crée un écart entre le o idéal et sa valeur provenant des processus

de diffusion. Cet écart donne une mesure de la réflexion causée par la diffusion sur les

nanostructures.
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Chapitre 11

Impact des ilots atomiques sur la diffusion d’ondes élastiques dans une surface

Introduction

En physique de la mati¢re condensée, la grande importance de I’étude des phonons
[40] est due au role qu’ils jouent dans un grand nombre de propriétés des solides
particulierement a basse dimensions. On peut en citer, la conductivité thermique, la

conductivité électrique, la capacité a propager le son, etc.

Le but de ce chapitre est d’étudier la diffusion des ondes de vibrations d’un réseau a basse
dimensions, perturbé par la présence d’un ilot atomique dans différentes configurations.
Comme décrit précédemment, 1’étude sera menée dans le model des forces centrales, dans
I’approximation des vibrations harmoniques s’étendant aux premiers et seconds voisins.
Dans un premier temps, nous étudions les propriétés dynamiques du réseau parfait. Nous

introduirons, ensuite, les équations régissant la diffusion en présence de défauts.

I1.1. Description du modéle parfait

Le systeme auquel on s’intéresse est un réseau carré infini, repéré par les axes x, y,
de parametre de maille a, supposé égal a un pour de raisons de simplification. Les atomes
de masse m, sont situés aux nceuds du réseau et reliés a leurs voisins via des ressorts dont
les constantes de raideur est k; pour les premiers voisins, et ko pour les seconds (figure

(11.1)). On suppose que 1’onde se propage de la gauche vers la droite.

Figure (11.1) : Guide d’onde parfait représentant une surface atomique.
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a. Equations de mouvement

Le mouvement des atomes de notre systeme est régit par 1’équation dynamique de Newton

> F=my (2.1)

o est la fréquence propre d’oscillation, K est la constante de force.
L’équation du mouvement est donnée par 1’équation (1.7).
La projection suivant les axes (Ox) et (Oy), donnera les équations du mouvement d’un

atome (i,j) du plan atomique :

Suivant la direction (Ox)

—mw?ue (i, ) = —(2ky + 2k e (i) + katty i+ 1)) + kywe i = L)) + 21, (i + 1, + 1) +
2+ 1/ - D+ 2w (i - L+ D+ 2u -1 - D+ 2u,((+1,j+ D+
21— 1) - 2u,(i-1,j+ 1) = 2w, (i +1,j - 1) (2.2a)
Suivant la direction (Qy)

—mw?uy, (i, ) = —=2ky + 2k)uy, (i, ) + kquy, (i, + 1) + kyuy (i,j — 1) + %uy(i +1,j+1)+
i+ 1 - D)+ 2uy (- L+ D+ 2, - 1) — D+ 2w+ 1,/ + 1) = 2u (i + 1, - 1) -

Py (i— 1)+ 1) + 2w - 1,j - 1) (2.2b)

L’onde qui se propage est une onde plane harmonique, elle s’écrit sous la forme :

Uy (n,t) = u,(n, w)et (2.3)
On pose :

u,(i¥Lj)=2"u,(,j) (2.4a)
u, (i, jFY=2"u,(, j) (2.4b)

Ou Z et Z’ sont les facteurs de phase satisfaisant la condition de propagation suivant les
axes x et y. lls sont donnés par: Z =exp(igxa) = e®™ et Z'=exp(iqy.a)= . En tenant
compte de ces nouvelles notations, les équations du mouvement prendront la forme :
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Suivant la direction (Ox)
[ma? -2k, — 2k, + (K, +k,c08p )(Z + Z7")u, (i, j) +iksing (Z = Z)u (i, j) =0
Suivant la direction (Oy)

[maw? -2k, — 2k, + 2k,cosp +(Z + Z ")k ,cosp u, (i, j) +ik,sing (Z —Z)u,(i, j) =0

La matrice dynamique (2x2) du systéme parfait se met sous la forme :

me? -2k, — 2K, +(k, +k,c08¢ )(Z +Z7) ik,sing (Z-Z7)
ik,sing (Z-27) Me? — 2k, — 2K, + 2k,cos¢ +(Z + Z )k ,c0s¢,

L’équation aux valeurs propres du systéme précédent est :
[QI -D(Z,1)]u)=0 (2.5)

me? , o ] .

o =(—)? est la fréquence normalisée ; r = ky/k; est le rapport entre les
@,

1 0

Ou: Q2=

constantes de forces des deuxiemes et premiers voisins du réseau parfait. D et | sont
respectivement : la matrice dynamique (2x2) et la matrice identité. La détermination des

fréquences propres de vibrations revient a calculer les valeurs propres de la matrice D.

b. Courbe de dispersion

Le systéme d’équations précédent admet de solutions non triviales si :

Det[Ql —D(Z,r)]=0 (2.6)

Sa résolution permet d’obtenir les deux fréquences propres de vibrations Q et les deux
vecteurs propres U qui leur sont associés pour Z fixe.

Lorsque le facteur de phase Z parcourt le cercle unité dans le plan complexe, autrement dit
lorsque gx balaie la premiére zone de Brillouin [- =, ], on obtient les relations de

dispersion des différents modes propres en fonction de ¢x= gxa pour r =0,5.
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Les relations de dispersion sont des fonctions périodiques de période 2n/a, et toutes les
informations des modes de vibrations sont contenues dans 1’intervalle [-w, ], on peut donc

restreindre notre étude a la premiére zone de Brillouin.
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Figure (11.2) : Courbe de dispersion d’un plan atomique.

Discussion

On constate que ces courbes sont symétriques par rapport a 1’origine, et leurs dépendances
en ¢x n’est pas linéaire reflétant ainsi la dispersion du systeme.

Les deux branches de dispersion sont acoustiques puisque Q— 0 quand ¢x— O, elles
correspondent a deux modes de propagation. Les vecteurs propres obtenus dans la
résolution du systéme aux valeurs propres permettent de les distinguer I’un de I’autre. Le
mode (2) correspond a un mode transversal pour lequel la vibration se propage
perpendiculairement au mouvement des atomes, et le mode (1) correspond a un mode
longitudinal pour lequel la direction de propagation de la vibration et le déplacement des
atomes sont colinéaires.

Les deux branches se recouvrent sur I’intervalle de fréquence [0, 1.40]. Au-dela de cette
plage, il ne subsiste que la branche longitudinale.

Les deux modes sont propageants dans les intervalles de fréquences suivants :

Mode (1) : [Qzmin = 0, Qomax = 2.45].

Mode (2) : [Qumin = 0, Qimax = 1.40].

Les courbes de dispersion peuvent étre assimilées au spectre des énergies possibles pour
les phonons en fonction de leur impulsion h(gxa)/2n. La connaissance d’un tel spectre,

pour un cristal réel, est tres importante. Il permet de préciser les énergies et les impulsions
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que le cristal est susceptible de fournir ou d’absorber lorsqu’il interagit avec un autre

systeme.

11.2. Les vitesses de groupe

La vitesse de groupe d’une onde de vibration est la vitesse du paquet d’ondes : elle
correspond a la vitesse a laquelle 1’énergie ou 1’information est transportée dans un milieu
dispersif, lorsque les directions de propagation sont diverses. Elle est definie pour des

valeurs du vecteur d’onde § réelles par I’expression :

v, = %2 soit v, = grad[Q(d)] 2.7
aq
Dans le cas ou q est différent d’un réel, nous imposons Vg = 0.

La forme matricielle de la dérivée est donnée par :

i(k, +k,c08¢ )(Z-Z7") —k,sSing (Z+Z7)
2.8
—k,sing (Z+Z27") ik,cosp (Z—-Z7) (@8)

L’allure de la vitesse de groupe vy dans les deux modes en fonction de la

fréquence de diffusion Q est donnée sur la figure (11.3).

—— mode2
—— model

25
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Figure (11.3) : Vitesses de groupe d’un guide d’ondes
Parfait de la figure (11.1), en fonction de Q, pour r = 0,5.

La vitesse de groupe correspond a la pente des courbes de dispersion. On constate que la

pente de ces courbes ne change pas de signe. Cela signifie que I’onde incidente se propage
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bien sans changement de direction dans le cristal. Notons que 1’étendue de chacune des

plages ou la vitesse vy # O se rapporte bien a celle des modes propageants.

11.3. Calcul des facteurs de phase

La connaissance des modes évanescents en plus des modes propageant définis dans
le cas des guides d’onde parfaits est nécessaire pour la description de la diffusion en
présence de defauts. Les modes évanescents sont caractérisés par un facteur de phase

Z < 1. Donc pour chaque fréquence Q donnée, on doit prendre toutes les solutions Z < 1.

Les solutions pour lesquelles |Z| > 1 ne seront pas retenues, car elles donnent lieu a des
modes divergents. La résolution se fait en utilisant la méthode du déterminant ou la
méthode d’augmentation de base laquelle sera utilisée dans nos calculs.

Cette méthode consiste en I’augmentation de la base de I’espace des vecteurs propres.

Nous allons donc linéariser le systeme en introduisant de nouvelles variables définies par :

V, ==, (2.9)

i€[2, 4], pour jel1, 2].
Nous obtiendrons deux équations supplémentaires, le nouveau systéme contiendra alors

deux fois plus d’équations que le systéme original.

AQ)W=Z.BW (2.10)

Avec : W:( ]

<l
— o~

)
2.11
)J &)

<

Notons que A et B sont des matrices de taille (4x4), extraites de la matrice dynamique
D(Z, r) aprés augmentation de la base.

La résolution du systéeme (2.10) conduit pour chaque fréquence Q, a deux paires de valeurs
propres {Z(i), Z™(i)} et & deux paires de vecteurs propres qu’il s’agit de classer.

La représentation a trois dimensions des trajectoires des facteurs d’atténuation Z en
fonction de la fréquence permet d’avoir une vision plus compléte des courbes de
dispersion. On voit bien sur la figure (11.4) que la projection des courbes des solutions
propageantes sur le plan complexe donne lieu a des cercles de rayon unité égal au module
de Z.
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mag(2 real(?)

Figure (11.4) : Courbes de dispersion a 3D.

11.4. Etude de la diffusion dans le systéeme perturbé

L’utilisation de la microscopie pour définir le relief d’une surface peut étre réalisée
en déposant la pointe sur la surface a explorer, ce qui peut engendrer dans la pratique une
modification des propriétés physiques de la structure étudiée. La symétrie du plan se
trouve ainsi brisée par le positionnement de la pointe qu’on représentera dans notre étude
par un ilot atomique, au dessus de la surface cristalline. Nous allons considérer que cette
brisure de symétrie est suivant I’axe des X, d’ou I’application de la méthode de
raccordement, tandis que suivant la direction y, ’onde ne voit pas le défaut. Les atomes de
I’ilot sont équidistants de a, et sont repérés dans la direction z.

Nous allons traiter trois cas de figures :

1/ La pointe est positionnée sur un atome de la surface.

2/ La pointe est positionnée entre deux atomes proche voisins.

3/ La pointe se trouvera entre quatre atomes.

Dans chaque cas nous verrons 1’effet de I’adoucissement au durcissement des constantes

élastiques, en faisant varier la masse.

a. Description du modéle
La présence de I’ilot atomique sur la surface de notre échantillon va nous mener a
subdiviser le cristal en trois zones :

La zone de gauche G et la zone de droite D, correspondant au systéme parfait étudié en

(11.2).
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La zone du milieu M, correspondant a la zone du nanocontact : pointe-surface. Cette zone
est reliée aux zones G et D par deux zones de raccordement, et les constantes de forces de

cette zone sont notees kiq et kog, respectivement pour les premiers et seconds voisins.

b. Matrice dynamique du systeme

La matrice dynamique du systéme perturbé, trouve son origine dans 1’écriture des
équations de mouvement des atomes situés dans la zone du défaut, ainsi que les atomes de
raccordement. C’est une matrice rectangulaire de taille (mxn), ou m représente le nombre
d’atomes de la zone défaut plus (+) le nombre d’atomes de raccordement, multiplié par
trois. (Il y a 3 degrés de liberté par site), et n est égal au nombre m plus (+) le nombre

d’atomes de raccordement multiplié par deux (2 degrés de liberté par site).

c. Matrice de raccordement

La matrice de raccordement sert a etablir les relations de raccordement entre les
déplacements vibrationnels des atomes appartenant au domaine perturbé et les champs
vibrationnels des modes des deux guides d’ondes parfaits.

Pour cela nous allons représenter les déplacements atomiques des sites appartenant a la
région de raccordement par une combinaison linéaire de vecteurs {RT} définissant un
espace fini.

Dans notre cas, il existe deux zones de raccordement ce qui nécessite la définition de deux
bases distinctes {R} et {T}. La base {R} sera utilisée pour I’étude du mouvement des
atomes de la région G, et la base {T}, celui des atomes de la région D.

Les dimensions des vecteurs de bases définies sont liées au nombre de modes évanescents
obtenus lors de 1’étude dynamique de la zone parfaite, ainsi {R} et {T} sont de dimension
(02). Dans la région de raccordement & droite, on peut écrire les déplacements

vibrationnels de la maniére suivante :

2

u,(n,n,)=> Z"A(a, j)T, (2.12a)
j=1
2

u,(n.n)=>7Z"A, )R, (2.12b)
i=1

Ri: est le vecteur unitaire qui caractérise les modes évanescents i dans la base {R} de

I’espace des phases. T;: est le vecteur unitaire qui caractérise les modes evanescents j dans
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la base {T} de I’espace des phases. « : est I’'une des deux directions (Ox) ou (Oy). Aet 4’
sont les poids pondérés associés aux différents modes évanescents déterminés a I’aide des
vecteurs propres issus de 1’étude de la matrice de la zone parfaite.

Le vecteur des déplacements atomiques de la zone du défaut est noté |u), se décompose
en deux parties :

|U>=Pirr>} (2.13)

|rac)

e la partie |irr> est constituée des déplacements des sites irréductibles formants la

zone M. Sa dimension correspond au nombre d’atomes de cette zone multiplié par
trois degrés de liberté par atome.

e lapartie |rac> est composée des déplacements des deux zones de raccordements G

et D. Sa dimension est donnée par le nombre d’atome de raccordement multiplié

par deux degrés de liberté.

Le raccordement des atomes se met sous la forme matricielle suivante :

1, 0 0]
i) 0 R, lirr) lirr)
lu) = =l0 0 R,||T)|=[RI|T) (2.14)
|rac)
0 R, 0][R) IR)
0 0 R,|

Ou: 4 est une matrice identité. Sa taille dépend du nombre d’atomes dans le site
irréductible multiplié par trois (3 degrés de libertés par site).

R1, Rz, Rs et Ry : sont des sous matrices carrées, elles dépendent du nombre de modes
propageants du systeme parfait, leurs dimensions (2x2). Ces derniéres sont exprimées en
fonctions des Z; (Z1, Z») et des poids pondérés associés aux modes (cofacteurs).

R : est appelé matrice de raccordement, ses dimension sont (nxm).

Le produit de la matrice dynamique du systéeme perturbé (D) par la matrice de

raccordement (R) donne une matrice carrée S(mxm).

lirr) lirr)
[D(mxmLRMxm]| [T) [=[Smxm)]| [T) |=0 (2.15)
R) R)

La relation det([S(mxm)])=0 donne les états vibrationnels en présence de I’flot

atomique.
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A/ La pointe est au dessus d’un atome de la surface : position Top

P

Figure (11.5) : Ilot atomique en position Top sur une surface plane.

On commence par 1’écriture des équations du mouvement des atomes de la zone perturbée
et des atomes de I’ilot au nombre de 8 fois trois degrés de liberté, celles des atomes de
raccordement au nombre de 2 fois deux degrés de liberté et enfin celles des sites adjacents
au nombre de 2 fois deux degrés de liberté. On obtient une matrice rectangulaire D de taille
(28x32). Le produit de la matrice D obtenue avec la matrice de raccordement du systeme
R donne une matrice carrée. S(28x28) Les états vibrationnels de notre systeme sont

déterminés par la relation de compatibilité : det([S(28x28)]=0.

- Courbes des coefficients de transmission (T), réflexion (R) et de la conductance (o)
en fonction de la fréquence de diffusion :

Un calcul numérique nous permet de déterminer les coefficients de transmission (T), de
réflexion (R), et la conductance phononique (o) en fonction de la fréquence normalisée Q
dans différents cas. Ces grandeurs physiques sont représentées dans le cas
d’adoucissement, d’homogénéité puis de durcissement des constantes de force au niveau
du défaut, et ce pour une masse des atomes de 1’ilot 1égere, homogéne, et enfin lourde.

Les résultats numériques sont obtenus pour ¢ = O et pour les différentes valeurs des
parameétres ki, ko et kig, kog prenant les paires de valeurs suivantes :

(K1d, k24) = (0.9, 0.4) dans le cas d’un adoucissement des contraintes,

(K1g, k2 ¢) = (2.0, 0.5) dans le cas des contraintes homogeénes,

(K1g, k2 ¢) = (2.1, 0.6) pour un durcissement des constantes de force au niveau du défaut.
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A.1/ Masse légére : (Mior < Mpjan)

Mode2 model
1.4 T T T T T 1.4 T T T T T
T T
R R
1.2 T+R H 1.2 T+R H
1 ( B 1 q
0.8 1 0.8 q
0.6 1 0.6 q
0.4+ B 0.4} i
0.2F B 0.2 q
0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ 0 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 0 0.5 1 1.5 2 2.5 3
Q Q

Figure (11.5.1) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de 1’adoucissement des
contraintes.

1.4 T T T T T 14 T T T T T
T T
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Figure (11.5.1b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’homogénéité des contraintes.

1.4 T T T T T 1.4 T T T T T
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R R
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Figure (11.5.1c) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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k1d=0.9 k2d=0.4
———— kld=1k2d=0.5 H
k1d=1.1 k2d=0.6

Figure (11.5.1d) : Conductance phononigue pour un flot en position Top en surface (masse légére).

A.2/ Masse homogene : (Mot = Mplan)

14 1.4
T T
R R
12} e T+R|1 12} e TR ]
1 1 1 1
08f 1 0.8 1
061 1 0.6 1
04f 1 04f 1
0.2f 1 02f 1
0 . . . . L 0 . . . . .
0 05 1 15 2 25 3 0 05 1 15 2 25 3
o Q

Figure (I |.5.2a) : Transmission et réflexion d’ondes €lastiques dans le cas de I’adoucissement des
contraintes.
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Figure(11.5.2b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’homogénéité des contraintes.
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Figure (11.5.2c) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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Figure (11.5.2d) : Conductance phononigue pour un flot en position Top en surface (masse homogéne).

3

A.3/ Masse lourde : (Miior > Mplan)

14 T T T T T 1.4 T T T T T

T T

R R
- T+R 12 T+RH
1 T 1 T
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Figure (11.5.3@) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’adoucissement des
contraintes.
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Figure (11.5.3b) : Transmission et réflexion d’ondes ¢lastiques dans le cas de I’lhomogénéité des contraintes.
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Figure (11.5.3d) : Conductance phononique pour un flot en position Top en surface (masse lourde).
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A.4/ Discussion des résultats

On constate que 1’on retrouve bien les plages de fréquence des deux modes propageants de
la structure parfaite, ou s’effectuent la transmission et la réflexion, a savoir :

[Q1min =0, Qimax = 2.45] pour le mode (1) et [Qomin = 0, Qomax = 1.40] pour le mode (2).
Pour le mode (1), on remarque que la transmission débute dans tous les cas a zéro puis
présente une série de pics résonnants et de creux pour s’annuler dans la limite des
fréquences maximales. Les pics observés sont liés a la présence d’états discrets a ces
fréquences. Certains sont identifiés comme des résonances de type Fano dues a une
interaction entre les états localisés dans la région du défaut et les modes propageant des
deux sous systemes parfaits qui se trouvent de part et d’autre de la zone présentant le dépot
atomique. Pour le mode (2), la transmission est plus réguliére. En effet elle commence par
une valeur nulle aux basses fréquences et augmente, pour atteindre son maximum, puis
subit une décroissance pour s’annuler a la limite des hautes fréquences permises pour ce
mode. La transmission dans le cas des contraintes homogeénes est totale dans les trois cas
de type de masse. En effet, la région du défaut retrouve 1’environnement ¢lastique du reste
de la surface (k; = kig= 1, ko = kog= 0,5). Le défaut n’a pas d’influence pour ce mode et on
observe une transmission totale. On remarque aussi que les résonances de Fano se
produisent aux mémes fréquences pour les trois types de masses et la transmission a leurs
niveaux décroit avec le relachement des contraintes. Elles sont plus nombreuses aux
basses fréquences, particulierement dans le cas des contraintes homogénes. Ce
comportement de la transmission peut étre dii a I’insuffisance de 1’énergie des ondes
élastiques a basse fréquences pour franchir le défaut; au cours de leurs déplacements elles
acquiérent une énergie supplémentaire en interagissant avec les modes localisés dans la
zone défaut. De plus, les ondes élastiques interferent entre elles dans la région perturbée et
donnent lieu a des ondes résultantes, avec des longueurs d'ondes particuliéres, dues aux
réflexions multiples par les limites du défaut.

Pour ce qui est de la conduction phononique, on remarque que pour les trois types de
masses, elle est plus importante dans le cas des contraintes homogeénes, ou elle prend la
valeur unité pour une fréquence nulle, contrairement aux cas dur et doux ou elle est nulle
pour une fréquence nulle. La courbe du cas dur est légérement décalée vers le bas, puis
vient celle des contraintes douces en troisieme lieu. En d’autres termes, on peut dire que la
conductance diminue avec le relachement des contraintes.

Les courbes obtenues pour les trois types de masse sont identiques, ce qui signifie que la

masse n’a pas d’influence sur la conductance dans la position Top.
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B/ La pointe est entre deux atomes proches voisins de la surface : position Bridge

Figure (11.6) : llot atomique en position Bridge sur une surface plane.

Dans cette position, les équations du mouvement des atomes de la zone perturbée et des
atomes de I’ilot sont au nombre de 7 fois trois degrés de liberté, celles des atomes de
raccordement au nombre de 2 fois deux degrés de liberté et enfin celles des sites adjacents
au nombre de 2 fois deux degrés de liberté. On obtient une matrice rectangulaire D de taille
(25x29). Le produit de la matrice D obtenue avec la matrice de raccordement du systeme
R donne une matrice carrée S(25x25).

Les états vibrationnels de notre systeme sont déterminés par la relation de compatibilité :
det([S(25x 25)]) =0.

- Courbes des coefficients de transmission (T), réflexion (R) et de la conductance (o)
en fonction de la fréquence de diffusion :

B.1/ Masse légére (Mot < Mpian)

mode2 model

1.4 T T T T T 14
T T
R R

L T+R ] 12 mommee T+R ]

1 1

0.8 B 0.8

0.6 1 0.6

0.4 1 0.4

0.2 1 0.2

0 0.5 1 15 2 2.5 3 0 0.5 1 1.5 2 25 3

Q Q
Figure (11.6.1) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’adoucissement des
contraintes.

37



Chapitre 11 Impact des ilots sur la diffusion d’ondes élastiques en_surface

1.4 1.4
T T
R R
2 T+R |1 2| e T+R [
1 1 1 1
0.8 1 0.8 1
0.6 1 0.6 1
0.4 “ ] 0.4 ]
0.2 1 0.2 1
) 1 h . : . 0 . . . . .
0 0.5 1 15 2 2.5 3 0 0.5 1 15 2 2.5 3
Q Q

Figure (11.6.1D) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de 1’homogénéité des contraintes.
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Figure (11.6.1C) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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Figure (11.6.1d) : Conductance phononigue pour un flot en position Bridge en surface (masse légére).
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B.2/ Masse homogéne (Miot = Mpjan)
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Figure (11.6.2@) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de 1’adoucissement des
contraintes.
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Figure (11.6.2D) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’homogénéité des contraintes.
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Figure(11.6.2C) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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Figure(11.6.2d) : Conductance phononique pour un lot en position Bridge en surface (masse homogeéne).

B.3/ Masse lourde (Mijot > Mpjan)
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Figure (I |.6.33.) : Transmission et réflexion d’ondes €lastiques dans le cas de I’adoucissement des
contraintes
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(11.6.3b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’homogénéité des contraintes.
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Figure(11.6.3C) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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Figure (11.6.3d) : Conductance phononigue pour un flot en position Bridge en surface (masse lourde).

B.4/ Discussion des résultats

Comme dans le cas de la position Top, les courbes de transmission et de réflexion se
limitent aux plages de fréquences permises pour les modes (1) et (2).

Dans la position Bridge, la transmission dans le mode (1) est maximale pour une fréquence
nulle, puis elle présente une série de minimas proches de zéro et de maximas proches ou
¢gaux a 'unité, et s’annule pour des hautes fréquences. Les résonances de Fano sont
rencontrées particulierement pour des contraintes douces et homogenes aux fréquences
élevées, et pour des contraintes dures aux basses fréquences.

Pour le mode (2), la transmission est totale pour des contraintes homogenes, tandis que
pour des contraintes douces et dures elle est maximale uniquement aux hautes fréquences

avant de s’annuler.
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On remarque que les résonances Fano sont moins nombreuses pour cette deuxiéme
configuration. Ceci est d( probablement aux états localisés au niveau de la zone défaut qui
sont moins nombreux par rapport au premier cas (position Top). Les résonances Fano du
mode (1) pour les hautes frequences diminuent jusqu'a la disparition avec le durcissement
des constantes de force dans les trois cas de types masse. Pour le mode (2), la courbe de
transmission du cas des contraintes dures est Iégérement décalée vers les hautes fréquences
par rapport a celles des constantes douces pour tous les types masse.

La conductance a la méme allure pour les trois types de contraintes considérées avec un
Iéger décalage vers les hautes fréquences de la courbe du cas homogéne puis du cas dur.
Elle est maximale (égale a 2) pour des fréquences nulles, et s’annule a la limites des
fréquences permises du mode (1) pour les masse légeére et lourde. Pour le cas de la masse
homogene, la conductance s’annule pour d’autres fréquences au-dela de la fréquence limite

du mode (2).
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C/ La pointe est au centre de quatre atomes de la surface : position Hollow

Figure (2.7) : Position Hollow.

La configuration ci-dessus nous permet d’écrire les équations du mouvement des atomes
de la zone perturbée et des atomes de 1’ilot qui sont cette fois aussi au hombre de 7 fois
trois degrés de liberté, celles des atomes de raccordement au nombre de 2 fois deux degrés
de liberté et enfin celles des sites adjacents au nombre de 2 fois deux degrés de liberté. On
obtient une matrice rectangulaire D de taille (25x29).

Le produit de la matrice D obtenue avec la matrice de raccordement du systéme R donne
une matrice carrée S(25x25). Les états vibrationnels de notre systeme sont déterminés par

la relation de compatibilité : det([S(25x 25)])=0.

- Courbes des coefficients de transmission (T), réflexion (R) et de la conductance (o)
en fonction de la fréquence de diffusion :

C.1/ Masse légére : (Mijor < Mpjan)
mode2 model
1.4 T T T T T 14

T T+R [ 2 T+R |

0.8 0.8 b

0.6 0.6 N

0.4r 1 0.4t 1
0.2r 1 0.2r 1
0 i w 0 ‘ ‘
0 0.5 1 15 2 25 3 0 0.5 1 15 2 25 3
Q Q

Figure (11.7.1@) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de 1’adoucissement des
contraintes.
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1.4 T T T T T 1.4 T T T T T

12t i T+R H L2t T+R

Figure (11.7.1b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’lhomogénéité des contraintes.

1.4 T T T T T 1.4 T T T T T

1.2t ——ee T+R 1.2t i T+R 4
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Figure (11.7.1c) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.

2

K1d=0.9 k2d=0.4
——— K1d=1 k2d=0.5
.......... K1d=1.1 k2d=0.6

1.8

16

141

121

b 1

0.8

0.6 -

041

0.2

0 1
0 0.5 1 15 2 2.5 3

Figure (11.7.1d) : Conductance phononigue pour un flot en position Hollow en surface (masse légére).
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C.2/ Masse homogene : (Mot = Mplan)

1.4 T T T T T 1.4 T T T T T
T T
R R
1.2 —eme T+R 2t T+R
1 ( W B 1 B
0.8 \\ B 0.8} 4
0.6f B 0.6t |
0.4t ﬂ B 0.4t B
0.2t B 0.2t B
0 ‘ ‘ . s 0 . . . . ‘
0 0.5 1 15 2 2.5 3 0 0.5 1 15 2 2.5 3
Q Q

Figure (11.7.2@) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de 1’adoucissement des
contraintes.
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Figure (11.7.2b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’homogénéité des contraintes.
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Figure (11.7.2c) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas du durcissement des contraintes.
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Figure (11.7.2d) : Conductance phononigue pour un flot en position Hollow en surface (masse homogéne).
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C.3/ Masse lourde (Mijor > Mpjan)

1.4 T T T T T 1.4 T T T T T
T T
R R
2r T T+R H 1.2 o T+R
1 r B 1 4
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0 0.5 1 15 2 25 3 0 0.5 1 15 2 25 3

Figure (I |.7.3a) : Transmission et réflexion d’ondes €lastiques dans le cas de I’adoucissement des
contraintes.
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Figure (11.7.3b) : Transmission et réflexion d’ondes élastiques dans le cas de I’nomogénéité des contraintes.
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Figure (11.7.3d) : Conductance phononique pour un flot en position Hollow en surface (masse lourde).

C.4/ Discussion des résultats

La transmission et la réflexion dans la position Hollow se limitent comme les deux
cas précédents (Top et Bridge) aux domaines de propagation permis pour les modes (1) et
(2). Dans le cas du mode (1), la transmission est maximale (égale a 1) pour une fréquence
nulle, puis présente des oscillations irréguliéres et asymétriques qui peuvent s’annuler pour
certaines fréquences, dans le cas de masse légére et homogéne des atomes de 1’ilot. Les
résonances Fano ne sont pas trés présentes pour ces deux cas, contrairement au cas de la
masse lourde, ou elles sont nombreuses particulierement pour des constantes élastiques
douces. On notera également que dans ce cas particulier, la transmission commence a zéro

(fréquence nulle) et s’annule aprés chaque résonance et & la limite des valeurs de
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fréguences permises pour ce mode. Avec le durcissement des contraintes, la transmission
commence de nouveau a son maximum, et les oscillations sont moins visibles.

C’est pour le mode (2) que le comportement de la transmission est particulier ; en effet, on
remarque que la transmission est totale dans tous les cas des constantes de force et pour les
différents types de masse considérés. On dira que le défaut laisse passer les ondes
élastiques sans aucune influence.

La conductance, a quelques différences prés, présente une allure similaire pour les
différentes contraintes de forces dans le cas de la masse légere et homogéne, avec un
décalage vers les hautes fréquences avec le durcissement des contraintes, et une valeur
maximale (égale a 2) a trés basses fréquences. Mais pour le cas de masse lourde, son
comportement est complexe aux basses fréquences, pour terminer en allures similaires et

décalées aux hautes fréquences, notamment au-dela des fréquences du mode (2).
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Conclusion & perspectives

Il'y a des caractéristiques générales qui sont communes aux trois configurations et
un certain comportement spécifique pour chaque position. Ceci nous permet de mettre en
évidence I’influence de la position de 1’Tlot sur la propagation des ondes élastiques sur les
surfaces atomiques. La somme des deux coefficients de transmission et de réflexion est
égale a I’unité (T+R = 1) dans les trois configurations d’ilots atomiques examinées dans ce
travail, d’ou I’utilisation de cette propriété comme test pour nos calculs numériques.

En comparant les conductances des trois positions, on peut conclure qu’aux faibles
fréquences (fréquences du mode (2)), ce sont les positions Bridge et Hollow qui favorisent
la transmission, et au-dela de la limite supérieure permise pour ce mode, c’est la position
Top qui présente une meilleure transmission.

Nous retiendrons que cette étude a permis de mettre en évidence I’influence de certains
parametres tels que la variation des valeurs des constantes de forces et de la masse des
atomes de I’7lot sur la transmission des ondes élastiques se propageant dans une surface
plane. La conductance étant la somme des contributions des modes individuels de
transmission en une seule courbe, on constate qu’elle varie en fonction de ces parametres,
et se trouve par conséquent étre le siége de résonances dues aux interactions entre les états
propageant du systeme et les nouveaux eétats localisés créés au voisinage de la zone
contenant 1’ilot atomique. L’amplitude de ces résonances est fortement dépendante des
fréquences excitatrices, des constantes de forces de liaison interatomiques du systeme et de
la masse des atomes qui constituent le défaut.

L’étude de tels systemes peut étre exploitée afin d’améliorer la qualité des pointes utilisées
pour explorer et caractériser les surface des matériaux et éviter leurs destruction ou la

modification de leurs propriétés vibrationnelle, magnétique, électrique, etc.

Ceci ouvre de larges perspectives dans ce domaine parmi lesquelles on citera :

e L’étude des nanomatériaux dans leur environnement réel (tenir compte des
interactions avec un solide).

e Larésolution du probléme pour des géométries plus complexes. Reprendre le calcul
pour des pointes proches de celles des AFM.

e Augmenter le nombre de parameétres décrivant les interactions entre les atomes.

e Etude de I’effet de la présence d’autres défauts en méme temps au niveau de la

surface et prise en considération de 1’anisotropie de la surface.
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Résumé

Résumé

L’évolution technologique permet, aujourd’hui, la fabrication et I’é¢tude des dispositifs physiques
miniaturisés (films minces, fils quantiques et méme de nano-objet). Souvent ces systémes ont des
structures perturbées par l’existence des inhomogénéités qui modifient considérablement le
phénomene de transport électronique, magnétique et vibrationnel etc.

Dans ce mémoire, nous montrons comment un Tlot atomique, présent sur une surface métallique,
modifie ses propriétés dynamiques. Nous avons quantifié, aussi, le transport phononique et la
diffusion d’ondes ¢lastiques de ces surfaces, en fonction de la position de I’atome qui assure le
contact ponctuel entre le dépot et les sites atomiques de la surface. L’objectif est de savoir
comment ce type de nanostructure atomique pourrait servir de "pinces crocodiles” pour mesurer la
conductance d’une molécule déposée sur une surface métallique.

Nous avons examiné, principalement, trois différentes possibilités de positionnement du point
contact en surface : la premiére correspond a la situation ou la pointe de 1’flot est au-dessus d’un
site de la surface (Top) ; dans le deuxiéme cas, la pointe est placée entre deux atomes successifs
(Bridge), la troisieme décrit la situation ou la pointe est placée au centre de quatre atomes de la
surface (Hollow).

Pour chaque configuration, la dynamique de la surface et la diffusion d’ondes sont analysées pour
différents valeurs de la masse des atomes de 1’ilot atomique, et de 1’environnement élastique dans
la zone propre du point contact atomique entre le dépdt et la surface. Ceci permet d’étudier
l'influence de 1’adoucissement et du durcissement des constantes de forces sur les propriétés du
systéme examiné.

La méthode de raccordement est employée pour calculer les spectres de transmission et de
réflexion d’ondes élastiques par les Tlots atomiques déposés sur les surfaces atomiques. La
dynamique de la surface est déterminée en utilisant les équations du mouvement, en se basant sur
la deuxiéme loi de Newton. Cette technique permet également de remonter aux modes localisés de
phonons au voisinage de la zone contenant les dépdts atomiques en surface. Les coefficients de
transmission, réflexion et la conductance totale de phonons, sont calculés comme les éléments
d'une matrice de diffusion du type Landauer, par analogie avec le transport électronique cohérent.
Les résultats numériques montrent les effets caractéristiques d'interférence entre les phonons
incidents et les états localisés de chaque position d’ilot atomique. Les pics observés sont identifiés
comme étant des résonances de type Fano. Avec la variation des paramétres élastiques dans le
domaine propre du point contact atomique, nous démontrons la possibilité de pouvoir fabriquer
matériellement un filtre pour certains phonons du systéme, et éventuellement un amplificateur pour
d’autres.

Mots Clés : Dynamique des surfaces métalliques ; llots atomiques ; Contact ponctuel ;

Diffusion d’ondes ¢€lastiques.



