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Introduction générale

Les nanomatériaux sont des solides avec une dimension, au moins, qui varie sur une
¢chelle de I’ordre de quelques nanométres. L’étude de leurs propriétés physiques présente un
grand intérét d’un point de vue technologique. Ces matériaux peuvent se présenter sous
plusieurs formes selon la dimensionnalité du caractére nanostructuré. On peut distinguer les
nanoparticules, les films minces, les multicouches, les poudres nanostructurées (particules
microniques constituées de grains nanométriques), les alliages nanocristallins (nanograins
cristallins au sein d’une matrice métallique amorphe), les clusters dispersés dans une matrice,
etc.

Ces matériaux ont une proportion atomique relativement importante comprise dans les
surfaces (nanoparticules), les interfaces (multicouches, nanocristallins) et au sein des joints de
grain (poudres nanostructurées). Ils posseédent des propriétés physiques assez différentes de
celles des matériaux microcristallins et revétent un aspect fondamental important. Leur étude
a été tres ouverte dés les années 90 et leurs applications constituent un des challenges
technologiques actuellement [1].

Les surfaces et les interfaces, possédent un environnement atomique trés atypique. Les
atomes ont une coordination et une structure électronique différentes par rapport a ceux du
volume. Il en résulte que les structures de la surface et de I’interface peuvent étre totalement
différentes de celle de volume. Cette derniere peut Etre vue, idéalement, comme un
empilement compact et régulier d’atomes. Il existe au sein du cristal des plans de haute
symétrie, ou la densité des atomes est plus €levée qu’ailleurs. Ces plans atomiques denses
apparaissent naturellement lorsque le cristal est taillé; ce sont aussi des plans naturels de
croissance des cristaux, et ils forment des facettes caractéristiques observables a 1’échelle
macroscopique.

Les études concernant les surfaces des solides et les interfaces entrent divers matériaux ont
connu un développement important ces dernieres années, notamment les propriétés
¢lectroniques et dynamiques. Les conséquences scientifiques et les applications industrielles
paraissent fort importantes. La maitrise des phonons de surface dans une structure cristalline
semi-infinie est importante pour toute application industrielle. En 1912, Born et Von Karman
[2] fournirent la premiére théorie microscopique des phonons de volume dans un réseau

cristallin a trois dimensions et donnérent ainsi naissance a la théorie de la dynamique des
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réseaux cristallins. Cette théorie ainsi que ses nombreuses applications sont discutées dans
plusieurs références [3-6].

Les systemes cristallins réels ne sont jamais des cristaux parfaits. Ils présentent toujours de
nombreux défauts. Ces derniers sont soient présents a I’équilibre thermique ou non, soientt
introduits lors de la fabrication du matériau ou encore lors de leurs utilisations. Les propriétés
physiques et chimiques macro - et microscopiques des systémes (¢élasticité, plasticité, fragilité,
stabilité, mobilité, etc.) sont trés souvent directement reliées a la présence et a la nature de ces
défauts. L’étude des défauts dans les métaux est par conséquent, un vaste domaine de
recherche en métallurgie et plus généralement en physique du solide. Les techniques
expérimentales ne sont pas toujours en mesure de fournir une interprétation satisfaisante de
leurs propriétés (taille des défauts, complexité des structures, énergies, ...). Dans ce cas 1a, les
simulations numériques, et en particulier, la modélisation a I’échelle atomique sont des outils
trés utiles pour interpréter certains de ces mécanismes ¢lémentaires physiques qui ont lieu

dans le matériau [7].

Malgré toutes ces limitations que nous venons d’évoquer et le fait que bien d’autres détails ne
sont pas pris en compte dans la conception du modéle, ces simulations permettent une grande
flexibilité par rapport aux informations détaillées fournies par d’autres méthodes de calculs
numériques. Elles permettent également des comparaisons avec des mesures expérimentales,
telles que la diffraction d’¢lectrons, la microscopie a effet tunnel, etc. Comme nous le verrons
par la suite, ces simulations permettent d’atteindre un but principal : reproduire les
morphologies de croissance des surfaces réelles avec des ingrédients bien déterminés,
modifiables a souhait, et par conséquent de voir I’effet de tel ou tel mécanisme microscopique
sur la morphologie de la surface. Ce type de simulation a aussi I’avantage de pouvoir vérifier
ou d’écarter certaines hypothéses théoriques [8].

Il y a essentiellement deux motivations pour toute étude théorique des propriétés
physiques, en générale et vibrationnelles, en particulier, d’un systéme nanostructuré. La
premiere est le développement d’un plan appropri¢ pour décrire 1’effet des défauts sur les
propriétés de localisation et la seconde est reliée au rdle de la détermination des constantes de
forces interatomiques dans la construction de la matrice dynamique et 1’utilisation des
structures. Comme le montre la littérature, 1’outil mathématique pour étudier ce phénoméne
n’a cess¢ d’€tre approfondi et généralisé pour qu’il soit adapté aux différentes structures des

matériaux [9].
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L'étude des phonons au voisinage d’une inhomogénéité est complexe et differe de celle d’un
guide d’ondes parfait. L’inhomogénéit¢ modifie considérablement les propriétés du systéme;
en donnant naissance a de nouveaux états localisés au voisinage des zones perturbées et elle
assure la diffusion de phonons vers le volume.

De plus, les inhomogénéités modifient les propriétés mécaniques et thermiques de la
structure, considérée par la physique du solide comme un réseau cristallin et par la mécanique
ondulatoire comme un guide d'ondes. Les ondes diffusées permettent une analyse approfondie
des propriétés vibrationnelles du guide d'ondes (empreinte caractéristique). La connaissance
de ces dernieres présente un intérét important dans plusieurs domaines d’application de la
technologie moderne, entre autres la catalyse, la corrosion, la métallurgie, I'aéronautique et
'optoélectronique [10].

Ce travail de thése constitue une étude théorique accompagnée de simulations

numeériques, consacrée a la description de la dynamique des interfaces et surfaces métalliques
dans des structures cubiques a faces centrées, suivant les trois directions de hautes symétrie a
savoir [100], [110] et [111]. Dans cette optique, la modélisation numérique est nécessaire en
vue d’une utilisation technologique optimisée des surfaces et interfaces et du développement
de nouveaux matériaux. La méthode de raccordement [11-13], que nous employons dans cette
thése, a été étendue avec succes aux calculs des propriétés de diffusion d’ondes élastiques
dans les systémes de basses dimensions.
L’objectif de ce travail est de comprendre la dynamique des matériaux cfc en présence d’un
défaut. Nous examinons aussi ’influence des surfaces et les interfaces a cristallisation
cubique a faces centrées sur les propriétés vibrationnelles des matériaux, d’une maniére
générale, c’est la compréhension de I’impact et le role des surfaces et les interfaces sur les
propriétés vibrationnelle de ces systémes.

L’ensemble du travail que nous présentons est structuré de la fagon suivante :

Dans le premier chapitre nous avons présenté les notions de base de la dynamique
vibrationnelle et les différentes méthodes utilisées pour les systémes désordonnés. Nous
détaillons la méthode théorique que nous avons appliquée pour mener a bien ce travail, a
savoir la méthode de raccordement introduite pour la premiere fois par Feuchtwang [14],
reprise et appliquée par le Professeur A. Khater et ses collaborateurs.

Le deuxieme chapitre est réservé a 1’étude vibrationnelle d’une interface métallique de type
A/B dans des structures cubiques a faces centrées suivant la direction [100]. Cette interface
est obtenue par juxtaposition de deux matériaux a maillages semblables, nous avons calculé la

relation de dispersion pour un guide d’ondes parfait et aussi les états localisés au niveau de
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cette interface en considérant les différents cas de la constante €lastique, a savoir, le cas de
I’adoucissement, 1’homogénéité et le durcissement, nous avons aussi calculé les densités
d’états associées aux sites localisés dans la zone perturbée.

Le troisiéme chapitre est subdivisé en deux parties : la premicre est une étude d’interface de
type A/B, suivant la direction [110] ; quant a la deuxieéme est 1’étude des structures de type
sandwich, A/B/A, suivant la direction [110]. Nous avons aussi calculé les états localisés au
niveau des zones perturbées, par application de la méthode de raccordement. Par la suite, nous
avons calculé les densités d’états associé€s aux sites atomiques des différentes inhomogénéités
structurelles.

Le quatriéme chapitre est consacré¢ a une application de notre étude sur une surface
métallique Cu-Pt(111), obtenue par dépot d’atomes de cuivre sur un substrat de platine orienté
suivant la direction [111]. Nous avons calculé les ¢états localisés de la surface propre Pt(111)
utilisée comme référence, et pour la surface métallique Cu-Pt(111) et aussi nous avons calculé
les densités d’états pour les deux cas. Nous terminons la thése par une conclusion générale et

nous donnons les perspectives offertes par ce travail.
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Chapitre I Introduction a la dynamique vibrationnelle des systémes ordonnés et désordonnés

Chapitre I
Introduction a la dynamique vibrationnelle des

systemes ordonnés et désordonnés

Objectif du chapitre

L’objectif de ce chapitre est de présenter un ensemble
d’outils mathématiques et les méthodes qui permettent de
décrire le mouvement des atomes dans différentes
structures en présence de surfaces et interfaces. Tout
d’abord, nous rappelons les outils de base qui sont
nécessaires pour mener a bien nos différents calculs. Puis,
nous présentons en détails comment obtenir la matrice
dynamique des différents systémes examinés. Ces matrices
sont introduites dans des programmes informatiques
¢laborés par les membres de notre équipe de recherche,

pour calculer les propriétés vibrationnelles.

Introduction

L’étude des propriétés physiques des matériaux, a I’échelle nanométrique, présente un intérét
immense dans les domaines scientifiques et industriels. En effet, lorsqu’on diminue la taille
d’un objet pour atteindre une taille nanométrique, les propriétés physiques de ces objets
seront modifiées. Le développement de la science des matériaux et plus particuliérement de la
physique de 1’état condensé a poussé les physiciens et les chimistes a comprendre que les
propriétés d’un matériau dépendaient étroitement de sa structure (défauts compris).

En parall¢le, 1’é¢tude de la dynamique des réseaux parfaits a suscité un intérét considérable.
Son développement a ¢été rendu possible grace au développement des techniques
expérimentales. Ces derniéres permettent d’avoir acce€s aux propriétés a partir des courbes de
dispersion obtenues par diffusion de neutrons. Par ailleurs, un intérét de la connaissance
précise de la dynamique d'un réseau parfait est qu'elle sert de base a une description d'un

réseau perturbé par des défauts atomiques [1].
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Le probleme de la dynamique de réseau est de chercher et de caractériser les modes de
vibration d’un cristal. Il s’agit de calculer les énergies ou les fréquences de vibration des
phonons en fonction de leur vecteur d’onde ¢. Les grandeurs nécessaires aux calculs des
fréquences sont les constantes de force entre les différentes paires d’atomes.

La suite du chapitre est structurée comme suit, apreés la présentation du formalisme de la
dynamique de réseau classique dans lequel interviennent les constantes de force, nous
décrivons les principaux modéeles phénoménologiques utilisés dans la littérature pour accéder

aux spectres de phonons [2].

I. 1. Historique de la dynamique du réseau

La dynamique des réseaux cristallins, est une branche importante en physique de I’état solide
[3]. Nous citons : « Planck’s Theory of Radiation and the Theory of Specific Heat » un article
qui a été publié par Einstein en 1907 [4], « On Vibrations in Space Lattices » par Born et Von
Karman en 1912 et « On the Theory of Specific Heat » par Debye dans la méme année [5].
Plusieurs autres articles portent sur la dynamique des réseaux cristallins, sans oublier ceux de
Debye et de Waller sur I’influence de la température sur les diffusions des rayons X par un
cristal. Dans les années 1920, Peierls [6-7] apporta des contributions fondamentales a la
théorie de la conductivité thermique et de la conductivité électrique incluant la dynamique du
réseau cristallin, et dans les années 1930, Blackman montra les limites de la théorie
(simplifiée) de Debye sur la chaleur spécifique et premicres publications sur les effets
anharmoniques dans 1’absorption de radiation infra —rouge par des cristaux ioniques [8-11].
Le travail mentionné est basé sur la théorie formelle de la dynamique du réseau cristallin en
prenant en compte toutes les propriétés, dont thermiques, des réseaux cristallins. Ce n’est
qu’en 1940 que Kellermann [12-13] fit la premiére tentative, avec un succes mitigé, pour
prédire les propriétés dynamiques d’un cristal a partir d’outils s’approchant des «premiers
principes» (first principles), et c’est a la fin des années 1950 que le développement, de la
technique de diffusion inélastique par les neutrons, a rendu possible, pour la premiere fois,
I’acquisition d’une connaissance détaillée du spectre des vibrations du réseau cristallin. Le
développement de cette technique expérimentale, dont le précurseur est Brockhouse [14-16] a
probablement constitu¢ la principale impulsion de ’activité florissante sur le sujet de la
dynamique des réseaux cristallins dans les années suivantes. La théorie formelle de la
dynamique des réseaux cristallins, dans le cadre de I’approximation harmonique, repose

désormais sur une fondation solide, largement grace aux travaux de Born et de ses
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collaborateurs, et elle a était formalis¢é par Maradudin, Montroll et Weiss dans un livre
synthétique [17].

L’intérét de la communauté scientifique s’est accrue jusqu’aux années 1990 autour de la
physique des réseaux cristallins, comme en atteste 1’abondance de travaux pointus, théoriques
qu’ et expérimentaux, sur les spectres de vibrations cristallins, la théorie des phonons, le
transport thermique, etc. Les simulations numériques sont devenues des outils
incontournables dans I’étude théorique des interactions phononiques et de la dispersion des
phonons. Mais jusqu’a nos jours, au début de la deuxiéme décennie du vingtieme siecle, les
approximations de Debye et Einstein pour les spectres de dispersion des phonons, et des
approximations éclipsant toutes les propriétés physiques inhérentes a 1’anharmonicité, sont
utilisés pour la résolution des problémes relatifs a la dynamique des cristaux, méme les lois
de conservation de I’énergie et de la quantit¢ de mouvement, sont encore approximée d’une

maniére assez grossiere.

I. 2. Dynamique vibrationnelle des systémes ordonnés et désordonnés

Lorsque les atomes sont liés les uns aux autres par les liaisons chimiques, on observe qu'ils
ont des distances a I'équilibre bien déterminées, a condition que leur énergie totale soit au
minimum. Dans un solide, ce minimum est atteint lorsque tous les atomes sont dans un
environnement identique, ce qui conduit a l'arrangement périodique tridimensionnel, c'est-a-
dire a un état cristallin. L'existence de la périodicité simplifie considérablement la description
théorique d'un solide. Bien qu'un solide réel ne posséde jamais une périodicité parfaite, on fait
I'hypothese de la périodicité et on traite les défauts comme une perturbation du solide parfait.
Les atomes dans un matériau se placent, en général, sur un réseau cristallin. Ces atomes, ne
sont pas immobiles mais, effectuent des déplacements et des oscillations en fonction de
’agitation thermique autour de leur position d’équilibre [18]. L’ordre a longue portée, dans
ces solides, permet aux oscillations locales de se propager comme des ondes €lastiques au sein
du systeme.

La théorie classique des phénomenes vibrationnelles, dans les réseaux cristallins, a été
formulée pour la premiere fois par les physiciens Born et Von Karman [19], en terme des
conditions aux limites périodiques. La dynamique des réseaux est étudiée par plusieurs

auteurs, citons Leibfried [20], Born et Huang [21], Maradudin, Montroll et Weiss [22].
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Pour étudier les propriétés physiques liées a la dynamique vibrationnelle, dans les solides
cristallins, et présentant des défauts de structure, plusieurs techniques de calcul ont été
développées et adaptées; par exemple on peut citer la méthode de diagonalisation directe, la
méthode des fonctions de Green et la méthode de raccordement.

Dans la suite, on rappelle quelques notions de base sur la dynamique vibrationnelle dans les
solides cristallins infinis, en plus, on définit quelques méthodes appropriées pour 1’étude des
systemes désordonnés, et en fin une présentation détaillée du formalisme de la technique de

raccordement sur laquelle s’appuie notre travail.
I. 2. 1. Dynamique vibrationnelle des systémes ordonnés

La théorie de base de la dynamique des cristaux, dans 1 'approximation harmonique, est bien
¢tablie, et un grand nombre de revues existent sur ce sujet, est possible de distinguer parmi les
traitements cités deux types d'approche dans l'établissement des équations du mouvement. La
premiere consiste a utiliser comme coordonnées de base les déplacements cartésiens de tous
les atomes. Aucune relation, imposée par la symétrie du cristal, n'est supposée parmi les
déplacements cartésiens. Cette derniére convient, particuliérement, bien au traitement des
vibrations cristallines de cristaux ioniques, c'est a dire de cristaux dans lesquels les
déplacements des atomes sont éventuellement dus a des forces qui agissent de maniére isolée.
La seconde approche constitue l'approximation du corps rigide et permet de décrire les
vibrations de réseau de cristaux moléculaires sans que I'on puisse traiter les vibrations internes
des molécules. I1 convient donc de combiner ces deux idées pour rendre compte des
déformations moléculaires et ainsi de traiter les vibrations internes et les vibrations de réseau
simultanément. Dans les problémes dynamiques, il convient de choisir judicieusement les
coordonnées dynamiques de facon a simplifier les €équations du mouvement. Dans un cristal,
les déplacements des atomes d'une molécule effectuant un mouvement de vibration sont, de
fagon générale, exprimés comme des combinaisons linéaires de déplacements indépendants.
Si la molécule contient n atomes, le nombre de ces coordonnées de déplacements
indépendants sera 3n [23].

Un solide cristallin est constitué par une répétition périodique, dans les trois dimensions de
I’espace, d’un motif atomique ou moléculaire, appelé maille. Cet arrangement régulier est
appelé réseau cristallin, et les points qui le constituent sont appelés nceuds du réseau. La
périodicité d’un cristal est décrite par des vecteurs positions qui localisent chaque maille

¢lémentaire du cristal dans 1’espace.
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Considérons une cellule atomique composée de N sites qu’on peut exciter par un mode
vibrationnel de fréquence angulaire . Soienta;, a, et a; les trois vecteurs de base
définissant la maille élémentaire du systéme considéré. Dans ces considérations, un atome est

localisé par un vecteur position donné par :

Ou my; m, et m3 sont des entiers naturels qui peuvent étre positifs, négatifs ou bien nuls.
Sous D’action des fluctuations thermiques, 1’atome ne reste pas sur une position fixe. A
I’instant ¢, la position du /™ atome sera désignée par le vecteur #(L¢) :

71, 1) =74(, 0) + U(l, ©) (1.2)

Avec :
7o(/) représente la position de I’atome / dans la configuration correspondant au minimum

d’énergie et U(/, ¢) est le déplacement par rapport a cette position d’équilibre.

Pour étudier le mouvement de ces atomes, on applique la deuxieéme loi de Newton :

d?7i
dt?

m(]) =%F (1.3)

En tenant compte de 1’approximation harmonique qui est une description simple du potentiel
d’interaction total rendue possible par les trés petits déplacements atomiques au voisinage de
I’équilibre, associée au modele des forces centrales, 1’équation de mouvement d’un atome

occupant le site / s’écrit sous la forme :

d’u,,(l
oM

Y g
2
1= g\ T

)kavaﬁag)—uﬂagg] (1.4)
o et [ représentent les trois directions cartésiennes x, y, et z, et m(/) est la masse de 1’atome
situé au site /, Uy(l,t) ’amplitude de vibration suivant la direction a, et r, et 1 sont,
respectivement, les composantes cartésiennes selon les directions a et # du vecteur 7(1,1")

joignant les positions d’équilibres des atomes aux sites / et [, 7 est le module du vecteur

7(L, 1), k(L 1") la constante de force entre les atomes des sites / et [ .

En utilisant I’équation (1.4), on peut alors réécrire 1’équation (1.3) du mouvement vibrationnel

de I’atome / comme suit :
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r,r

2 k(O (1 0) 0, ) (1.5)

@ mDu, (L,o)=Y>"

12 p

L’équation (1.5) peut étre écrite pour les N atomes contenues dans la cellule élémentaire et
selon les trois directions cartésiennes. Nous sommes alors en présence d’un systeme de (3N)

¢quations du mouvement (il y a 3 degrés de liberté par site cristallographique).

Le modele du cristal illimité qui peut étre construit, en répétant périodiquement dans 1’espace
le bloc des N atomes d’un cristal fini de méme structure, présente 1’avantage de la symétrie de
translation avec les conditions aux limites (condition de Born Von Karman) permettent de
réduire le champ des déplacements du systéme. En effet, grace a la périodicité spatiale de
I’environnement atomique, deux atomes / et /’, occupant deux sites équivalents du réseau,
doivent effectuer & une phase pres, les mémes mouvements vibratoires. Ainsi, leurs
amplitudes des vibrations vérifient a tout instant ¢ la relation suivante :
iGr(LlY

u(l, o) =u(lw)exp (1.6)

g étant un vecteur d’onde du réseau réciproque du cristal ; 7(1,1") est le vecteur joignant la
position d’équilibre de 1’atome au site / a celle de I’atome au site ['.

La relation (1.6) permet de transformer le syst¢eme d’équation (1.5) en un systeme de 3N
¢quations homogenes a 3N inconnues, ou N désigne le nombre d’atomes dans le réseau.
L’écriture des 3N équations du mouvement sur les différents atomes constitutifs de la maille
¢lémentaire du cristal étudi¢, combinée a la condition de périodicité, permet d’établir la
matrice dynamique qui définie I’état vibratoire du systeme. Elle est mise en équations par le

systeme matriciel homogene suivant :
[a)zl —D(r,Z,e'"% e )]u> =0 (1.7)

D(r,Z,e"% ,e'%) étant la matrice dynamique (3N x 3N) dont les éléments dépendent
généralement des parameétres structuraux du solide, des constantes de force entre les différents
atomes et du vecteur d’onde ¢; / est une matrice identité d’ordre (3N x 3N), et |u) étant le
vecteur propre des déplacements atomiques a 3N composantes.

La condition pour que le systéme homogéne (1.7) ait des solutions en @’ non triviales est que

le déterminant suivant soit nul :
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det la)zl —D(r,Z,e"% e )Jz 0 (1.8)

Ainsi, grace a la condition de compatibilité du systéme (1.8) qui fournit une équation
algébrique en «’, nous pouvons déterminer les différents modes de vibration du solide en
affectant a chaque vecteur d’onde ¢ de la premiére zone de Brillouin, les 3N solutions a telle
que @> 0. L’indice s = /,... 3N numérote les différentes branches de dispersion. Par
convention, a chaque fois on a a indexer des courbes de dispersion, on les numérote de bas

en haut, en se plagant au centre de la zone de Brillouin (§— 0).
I. 2. 2. Dynamique vibrationnelle des systémes désordonnés

Les ondes vibrationnelles des systémes, de basse dimensionnalité, ont un intérét théorique et
expérimental croissant depuis la fin du 19 siécle. Les premiéres études remontent a I’année
1887, lorsque Lord Rayleigh discutera de la présence d’ondes localisées pouvant se propager
dans des directions paralle¢les a la surface pour les milieux isotropes et é€lastiques. Ces
excitations ont été identifiées comme des ondes de surface, car elles sont caractérisées par une
décroissance exponentielle de leur amplitude depuis la surface vers le volume et par la
relation de proportionnalité entre la fréquence et leur vecteur d’onde. Jusqu’au milieu des
années soixante, les applications principales de ces ondes de surface étaient orientées vers

I’étude des ondes sismiques se propageant dans la croite terrestre.

La structure détermine directement certaines propriétés physiques du matériau : notamment la
stabilité chimique et la résistance mécanique. D’autres caractéristiques physiques, comme les
propriétés thermiques, optiques, magnétiques, et ¢€lectroniques, dépendent du spectre de
vibration du matériau. Par exemple, le transport de la chaleur dans un matériau isolant est régi
par les vibrations acoustiques des atomes. L’absence de périodicité selon une direction ne
permet pas de calculer un spectre de phonons, comme on le fait dans le cristal parfait.

Cependant, le formalisme précédent, basé sur les conditions aux limites de Born et Von
Karman, ne s’applique pas, car ’absence de la symétrie de translation, dans ['une des
directions, ne permet pas ’application du théoréme de Bloch. Autrement dit, la brisure de
symétrie suivant une direction rend difficile la résolution des systémes d’équations des
mouvements vibratoires d’un solide semi-infini. D’ou la nécessité d’une méthode adaptée qui
permet de résoudre le probléme, en passant d’une matrice de défaut rectangulaire dont on ne
peut pas déterminer les valeurs et les vecteurs propres a une matrice carrée pour laquelle, on

peut les calculer [24].
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Quelles sont les méthodes employées pour décrire et expliquer ces propriétés dans les
matériaux désordonnés de basse dimension? Parmi ces derniéres, on cite la méthode de
diagonalisation directe, appelée aussi méthode de Slab, la méthode des fonctions de Green et
la méthode de raccordement. C’est sur cette derniere que s’appuie notre modélisation pour
I’étude d’une interface dans une structure cubique a faces centrées, suivant les directions

[100], [110] et [111].

I. 3. Méthodes théoriques utilisées pour I’étude de la dynamique vibrationnelle des

systemes désordonnés

Le formalisme indiqué dans la section précédente, basé sur les conditions aux limites
périodiques de Born et Von Karman, s’applique seulement aux systémes périodiques. Or, en
ce qui concerne I’étude des modes vibrationnels des systémes perturbés de basse
dimensionnalité, la brisure de la symétrie de translation du cristal massif que constitue une
surface ou interface ainsi que sa dimensionnalité réduite sont a I’origine d’une grande variété
de phénomenes. Elle entraine des modifications de I’ordonnancement des atomes, de la
structure électronique et de la dynamique du réseau. Ces modifications sont liées entre autre a
la réduction du nombre de coordination des atomes de la derniére couche. On peut citer
¢galement ’apparition de phonons propres a la surface ou a I’interface [25], pour cela il est
nécessaire d’utiliser de nouvelles méthodes de calcul afin de réaliser un couplage des
équations du mouvement d’une couche atomique a I’autre du systéme semi-infini. Ces
méthodes permettent, soit de résoudre des systémes infinis d’équations, soit de limiter dans

une approximation valable le nombre d’équations au niveau du défaut [26-27].

I. 3. 1. La méthode de diagonalisation directe

Cette méthode a été introduite dans sa formulation générale par Clark en 1965. Elle a été
appliquée initialement sur un systéme physique par Allen et al. [28-29]. Ils se sont intéressés
particuliérement aux modes de surface d’un réseau cubique a faces centrées et aux effets
induits par une couche absorbée [30].

Durant les vingt derniéres années, cette méthode est apparue comme pratique et puissante
pour étudier la dynamique vibrationnelle et magnétique aussi bien pour des surfaces planes

que pour des surfaces vicinales [31-36].

13



Chapitre I Introduction a la dynamique vibrationnelle des systémes ordonnés et désordonnés

Le principe de la méthode consiste a limiter les systémes étudiés a un nombre fini de plans
atomiques dans une direction, (z par exemple), avec une extension infinie dans les deux autres
directions cartésiennes x et y. En outre, le nombre de plans utilisés pour la modélisation, doit
étre suffisamment grand afin de garantir 1’existence d’une région dite de volume. Il reste alors
a écrire les équations du mouvement des atomes appartenant a la cellule unitaire pour déduire
la matrice dynamique. Sa résolution numérique détermine ses vecteurs et ses valeurs propres.
Cela permet ensuite de remonter aux propriétés des surfaces en donnant accés aux courbes de
dispersion, aux densités spectrales et aux densités d’état, aux vecteurs déplacements et autres
grandeurs physiques. Néanmoins, cette méthode présente le désavantage d’utiliser des
matrices de tailles importantes, ce qui augmente le temps de calcul lors des simulations

numériques [37].

I. 3. 2. La méthode des fonctions de Green

On appelle fonction de Green en physique, la solution élémentaire d’une équation aux
dérivées partielles linéaires. Elle a été introduite par Georges Green en 1850 [38], en
employant un outil mathématique puissant. Cette méthode a permis a la physique de faire un
grand pas dans I’étude de la dynamique des systémes perturbés. Elle a ét¢ appliquée en
physique du solide par Slater [39]. Ces dernieres années, cette méthode a été la plus utilisée
pour I’é¢tude de la dynamique des systémes réels, avec quelques variantes dans le formalisme
mathématique [40-52].

Le principe de la méthode consiste a créer un réseau semi-infini a partir d’un réseau illimité,
en annulant les interactions entre les atomes situés de part et d’autre du plan bissecteur de
deux plans atomiques consécutifs. L’effet de cette modification sur la dynamique
vibrationnelle des atomes constituant le systéme peut étre interprété comme une perturbation
qui transforme la matrice dynamique D du systéme atomique illimité en une matrice D, ayant

la forme suivante :

D,=D+P (1.9)
P représente la matrice de perturbation composée d’une sous matrice non nulle dont 1’ordre

fini dépend du nombre de plans affectés par la perturbation.
Soit G (&) la matrice des fonctions de Green définie par :

G(w?) = [w?] — D] (1.10)
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Son équivalent pour le systéme perturbé peut s’écrire :
Gy(w?) = [w*] = D,] 7!

Gy(w?) = [w?I = (D +P)]!

= Gp(wz) = [(wzl - D)(I _((UZI——D)]—l

= Gy(w?) = [(0*] — D){I - G(w?)P}]™*
D’ou la relation matricielle :
Gp(wz) =[I — G(w?)P] 1G(w?) (1.11)

L’ensemble des états vibrationnels du systéme perturbé sont alors donnés par les pdles de la
fonction G, (&) [53-55]. Ils permettent, en général, d’interpréter les changements causés par
le défaut sur les spectres de vibration pour les phonons. Pour le calcul détaillé de la matrice,

consulter la référence [56].

I. 3. 3. La méthode de raccordement

Cette méthode a été introduite, en 1967, par Feuchtwang lors d’une étude de 1’équilibre de la
structure statique d’un réseau cristallin semi-infini a 3D [57]. Elle a été reprise en 1987 par
Khater et al. dans deux articles. Le premier est le développement du formalisme
mathématique utilisé, et le second est une application aux surfaces Ni(100) et Ni(100) +
c(2x2) [58,59]. Depuis, la méthode de raccordement a été appliquée a 1’étude de la dynamique
vibrationnelle et du magnétisme de plusieurs systeémes physiques par plusieurs auteurs [60-

71].
a) Principe de la méthode

La méthode de raccordement est une approche analytique qui permet de déterminer les
grandeurs physiques caractérisant les systemes désordonnés. L application de cette méthode a
I’é¢tude des ondes ¢€lastiques du systéme consiste a décrire le mouvement de vibration des
atomes par un nombre fini d’équations [69]. Son application exige que I’espace du solide

(systeme) soit divisé en trois régions (voir Fig. 1.1) :
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» Cas d’une interface

Zones de raccordement

0 N
N ) T N J
Y Y
T Zone de défaut T
Zone parfaite Zone parfaite

Figure. I.1 Représentation schématique d’une interface métallique semi-infinie selon le
concept introduit par la méthode raccordement.

» Cas d’une surface z

X
Région de défaut

Infini — 5 Infini
+— Région de raccordement

Région de volume

Infini

Figure. I. 2 Représentation schématique d’une surface métallique semi-infinie selon le
concept introduit par la méthode raccordement.

» Zone parfaite : c’est la région ou on retrouve le volume; les atomes ne sont pas
influencés par la présence du défaut, elle est caractérisée par une périodicité
tridimensionnelle, et c’est elle qui permet de tracer les courbes de dispersion en
volume.

» Zone de défaut (ou la zone perturbée) : c’est la région qui renferme toutes sortes de

nanostructures et de défauts, elle est, en général, affectée par la relaxation et la
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reconstruction des plans atomiques, la périodicité est perturbée dans cette zone, ce qui
conduit a des propriétés différentes de celles du volume.

» Zone de raccordement : c’est la limite entre les régions parfaites et les atomes de la
zone de défaut. Elle permet de raccorder analytiquement les modes induits par le

défaut avec les états de vibrations évanescents de la zone parfaite.

Compte tenu de la brisure de symétrie dans la direction perpendiculaire au défaut (Figl.1), la
relation pour les déplacements dans la direction cartésienneq, entre d’une part un atome /
appartenant a un plan p et d’autre part un atome /’appartenant a un plan p’ tous deux
paralléles au plan du défaut mais se trouvant dans la région du volume, vérifiant la relation

suivante :

U (U, p', w) = ug(L,p, w). ZP Pexp (i§.7(l, I') (1.12)

Ou Z est un facteur de phase inconnu, évalué dans la direction normale a I’interface/surface
métallique, tel que |Z | <1, g étant un vecteur d’onde dans la premiére zone de Brillouin, et

caractérise 1’une des trois directions cartésiennes x, y et z.

En insérant (1.12) dans les équations du mouvement (1.5), on obtient un systéme d’équations
pour les déplacements |u) =|u, (I, w)) des sites atomiques d’une maille élémentaire dans le

volume, qui peut s’écrire analytiquement comme suit :

T,. T , 1 N
w?Mu, (6, ®) + z z ( = ) k(L Vg (L w)[2® Pexp (ig. 7 (£, ') — 1] (1.13)
=t B

Ou sous la forme matricielle suivante :
[a)zl —D(r,Z,e'% e )Ju> =0 (1.14)

La condition de compatibilité de ce systéme matricielle donne accés pour chaque couple
(4, w) a une équation polyndme en Z dont les solutions physiques caractérisent les différents
modes vibrationnels en volume suivant la direction normale au plan du défaut. Les solutions
pour lesquelles |Z] =1, sont des modes itinérants, tandis que celles qui vérifient la
condition |Z| < 1, correspondent a des modes qui s’atténuent dans le systéme modéle et qui

ne peuvent pas le traverser : ce sont des modes évanescents.
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La détermination des états de phonons localisés au voisinage d’un défaut, d’un solide semi
infini, commence dans un premier temps par le calcul de ces modes évanescents dans tout le
domaine (G, w). Puis, nous déterminons les équations du mouvement vibrationnel (1.15) pour
des atomes appartenant aux sites représentatifs du défaut. Ceci conduit naturellement a un
systeme matriciel rectangulaire D ayant le nombre d’équations plus petit que le nombre de
déplacements atomiques inconnus, pour laquelle on ne peut pas déterminer de valeurs et
vecteurs propres.

La résolution, d’un tel systéme d’équations, nécessite une méthode adaptée pour arriver a un
systéme homogéne d’équations solubles. Pour ce faire, on décrit pour chaque donnée (g, w)
les déplacements atomiques, par des ondes évanescentes exprimées comme une combinaison
linéaire sur les n modes vibrationnels, issus de I’étude en volume suivant la direction normale
au défaut. Ces n modes correspondent aux » racines Z satisfaisant la condition |Z| < 1. L’état

d’un tel raccordement pourra ce faire a I’aide de la relation suivante :

n

u, (L, ) = z u(a,v)Z] R, (1.15)

v=1

Avec:

— ¢ est la troisieme coordonnée de 1’atome / considéré.

\

a parcourt les trois directions cartésiennes x, y et z.

— n est le nombre de modes propageants et évanescents, déterminés par la résolution
de la relation explicitant la matrice dynamique (1.14).

— R, estun vecteur unitaire qui caractérise le mode évanescent v dans la base {R}.

— Z, est le facteur de phase correspondant au mode évanescent v de la matrice
dynamique dans le volume.

— u(a,v) représente les déplacements atomiques des sites appartenant aux deux demi-

espaces parfaits, associés a la contribution du ™ mode évanescent suivant la

direction cartésienne .

La détermination simultanée des facteurs de phases Z,, caractérisant les modes évanescents et
les modes propageants, ainsi que des vecteurs propres correspondants, tous deux issus de
I’é¢tude dynamique en volume, loin du défaut, nous permet alors de définir la matrice de
raccordement qu’on notera par D, a 1’aide des développements (1.13). Le produit des deux
matrices D et D, ainsi définies, conduit & une matrice carrée D, caractérisant un systeme

d’équations homogenes qui admet des solutions non triviales, données par :
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det la)zl—D(r,Z,eiQ*,eiQZ)J:O (1.16)

Et donc aboutir a la détermination des modes vibrationnels localisés au voisinage du défaut
considéré. Ainsi, il est alors possible de déterminer les états localisés de phonons, les densités
spectrales et les densités d’états associées aux différents modes localisés au voisinage de ce

défaut.

1. 4. Calcul des densités d’états vibrationnelles

Plusieurs propriétés physiques intéressantes induites par les excitations ¢élastiques ou
magnétiques, sont obtenues par un calcul de densité d’état N(QQ) [72], définie d’une maniere
générale de sorte que la quantité N(QQ) dQ2 soit le nombre d’états d’énergies compris entre (2
et (QQ + dQ). Dans la limite thermodynamique, N(Q2) est considérée comme étant une fonction
continue qui permet de calculer toutes les quantités thermodynamiques a partir de la fonction
de partition dans I’approximation harmonique de la dynamique du réseau. La quantité
principale d’intérét a cet égard est la contribution vibrationnelle a 1’énergie libre de
Helmholtz, donnée par la définition standard F = U - TS, ou U est I’énergie interne du

systéme considére, S son entropie, et 7 étant sa température absolue [73].

Nous pouvons faire un calcul des densités d’états vibrationnelles au voisinage d’une
surface métallique donnée en utilisant un formalisme basé¢ essentiellement sur les fonctions de
Green et la méthode de raccordement [74, 75]. Pour cela il faut tout d’abord calculer la
densité spectrale. La méthode la plus simple pour avoir cette derniére est d’introduire
I’opérateur de Green, qui peut étre exprimé d’une maniére trés compacte en utilisant la

méthode de raccordement [75], sous la forme suivante :

G(Q® +ie, @y, 0y, Z,7) = [(Q° + ie)] — Ds(py, @y, Z,1)] 7 (1.17)

La matrice des densités spectrales, pour un vecteur d’onde parallele a la direction de

I’interface atomique est alors donnée par la relation suivante :

P& (2, 0 0y) = 200 Z 2 LB (0% — 02) (1.18)
m
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1

Ou p et p ' représentent deux atomes différents, ¢ et f deux différentes directions
cartésiennes, et LY la composante o du vecteur amplitude de vibration du vecteur de site p,
pour la branche d’énergie €,

La densité d’états qui correspond a la somme sur @y, et ¢ de la trace des matrices de densités

spectrales peut alors s’écrire ainsi :

N = ) > P (0.0.0,)

PPy PO

z z lim, [IMGE (@y, ¢y, Q% + i€)] (1.19)

Px.Py PO

Conclusion

Nous avons introduit un outil mathématique qui joue un rdle trés important dans la
compréhension des différents phénomenes au voisinage d’une variété de défauts. La méthode
théorique que nous allons appliquer dans les chapitres qui suivent est une suite aux différents
travaux sur la méthode de raccordement initi¢é par Feuchtwang, puis elle a été reprise par

Jacob Szeftel et Anoine Khater et ses collaborateurs (Tigrine Rachid, Boualem Bourahla et
Rabah Chadli, ...).
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Chapitre 11
Propriétés vibrationnelles d’une interface
métallique ordonnée de type A/B dans une

structure cfc suivant [100]

Objectif du chapitre

Apres avoir expliqué la méthode de raccordement dans le
chapitre précédant, nous présentons le systeme modele
qui est une interface de type A/B dans une structure cfc
[100], puis, nous appliquons notre méthode pour cette
interface, et ce dans le but de calculer des grandeurs
dynamiques. L’objectif principal est de bien comprendre
I’influence de cette interface sur le transport phononique,
en variant la constante élastique qui relie I’atome 4 a
I’atome B. En d’autres termes, comprendre le role et
I’impact de cette interface sur les propriétés

vibrationnelles.

Introduction

Aujourd’hui, la technologie moderne permet la fabrication de plusieurs dispositifs physiques
a basses dimensions. On parle de films minces, nano objets, et aussi de fils quantiques.
Souvent ces derniers ont des structures inhomogeénes par 1’existence des perturbations qui
modifient considérablement les phénomeénes physiques, comme le transport électronique,
magnétique et thermique et d’autres. Ces inhomogénéités donnent naissance a de nouveaux
¢tats localisés a leurs voisinages. En vue de leur intérét dans différents domaines
d’application, plusieurs travaux théoriques et expérimentaux ont été¢ réalisés par A. Fellay
(1997) sur le transport des ondes vibrationnelles dans des systémes de basse dimensionnalité.

L’¢étude des phonons au voisinage d’un défaut est complexe et différente de celle d’un
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matériau a I’état massif. L’objectif de ce travail est de bien comprendre certain effet di a la
présence d’un défaut nano-structurel sur les propriétés physiques d’un composé de faibles
dimensions. Pour cela, nous proposons une étude théorique de la dynamique vibrationnelle
qui localise les ondes ¢€lastiques au voisinage d’un défaut cristallin. Dans ce chapitre, nous
abordons le probléme des phonons localisés au niveau d’une interface métallique suivant la
direction [100], reliant deux systemes différents semi-infinis de structure cubique a faces
centrées, cette interface est du type A/B. Les études sont menées en utilisant le formalisme de
transport proposé par Landauer et Buttiker [1- 4], dans le cadre de I’approximation
harmonique des forces centrales [5], qui décrivent les interactions entre premiers et seconds
proches voisins. La méthode utilisée pour cette étude est la méthode de raccordement [6 -13]
que nous avons déja expliqué dans le premier chapitre.

A partir d’un systéme mode¢le, notre travail porte sur I’application et le développement des
méthodes analytiques et des simulations numériques pour étudier la localisation des ondes
vibrationnelles en fonction de la fréquence d’onde excitée, ainsi que certains parametres

physiques qui caractérisent notre systéme.

II. 1. Calcul des limites de la zone de Brillouin d’une structure cfc suivant la direction

[100]

Considérons un atome i dans un réseau semi- infini a trois dimensions, ses coordonnés sont :

—

R =x;i+y,j +z;k dans la base du réseau direct (3, J, k).

Soit une maille élémentaire du réseau direct définie par les vecteurs d, b, ¢, avec :

d=a,l+ a,j+a,k,
b = byt + byj +b,k,
C=cyl + cyJ +c k.

Le volume de cette maille est donné par le produit mixte : V' = &.(5 AC).

- -

La maille du réseau réciproque est définie par les vecteurs A, B, C avec :

(b AT)
v

A=2n ,_B) = 21‘5@,—5 = 2nM.
v v

II. 2. 1°° zone de Brillouin et direction de symétrie dans la direction [100]

® Réseau direct
La structure du réseau direct dans la direction [100] est un carré. Ce dernier est formé par les

deux vecteurs de base suivants :
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(7))

La premicre zone de Brillouin du réseau carré de la direction (100) est définie dans le réseau

réciproque. Elle est représentée sur la figure II. 1 (b). Sur la fig. II. 2 (c), nous avons
représenté la premiére zone de Brillouin réduite, les points remarquables de cette zone sont les

points de haute symétrie I, X et M

b A%

D

- .....2tl

L L

vﬁ |

@ @ | ‘C’

(a)
Figure. II. 1. Représentation des réseaux direct et réciproque ainsi que la premiere zone de
Brillouin réduite dans la direction [100] en (a), (b) et (c), respectivement.

e Réseau réciproque

Le réseau réciproque du réseau direct de la direction [100] est obtenu a 1’aide des deux

vecteurs de base A* et B* définis par les relations :

A.d=2m
B*.b=2m
a.B*=0
b.A" =0

Un simple calcul nous permettra d’avoir les résultats suivants :

L [2m _2m R

A <2 /a> et B* ( /a) avec ||A*
"/a

2n/a
I1. 3. Dynamique vibrationnelle en volume

— Zﬁn/a.

ool

= 2am/ o |5

Notre systéeme modele se cristallise dans une structure cubique a face centrée (cfc), avec un
parametre de réseau a dans son état parfait cfc. Chaque atome est entouré de 12 atomes
premiers proches voisins, de distance a/\2 et 6 atomes seconds proches voisins & une distance
a.
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Sur la fig. II. 2 ci-dessous, nous représentons un environnement atomique pour un atome

« A » dans une structure cubique a faces centrées dans la direction [100]. Les atomes

numérotés de 1 a 12 sont les premiers proches voisins, et ceux numérotés de 13 a 18 sont les

seconds voisins.

15

O~

10

14

2

13

SN

16

O-

Figure. II. 2. Environnement atomique d’un atome en volume jusqu’au deuxiéme proches
voisins. Les atomes de 1 a 12 se trouvent a une distance a/V2, tandis que les atomes de 13 a
18 sont a une distance a.

L’application de la relation (1.4) a un atome en volume, suivant les trois directions

cartésiennes (x, y et z), donne un systéme d’équations du mouvement suivant :

[Q% + cos@,(2cos@, + Z + Z71) + 2r(cos2¢p, — 1) — 4u, (A) + [—2sing,sing,]u, (A)
+ [i(Z = Z7Y) sin @, Ju,(A) =0

[—2sing,sing,]u,(4A) + [Q® + cos@,(2cos@, + Z + Z71) + 2r(cos2¢, — 1) — 4]u, (4)
+ [i(Z = Z7Y) sin@,]u,(A) =0
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[i(Z = Z7Y)sing,Juy (A) + [i(Z — Z~ D sing,]u, (A) + [Q* + (Z + Z~ V) (cos@, + cosp,)
+r(Z% + 272 - 2) — 4]u,(4) = 0 (2.1)

. . k
Dans lequel, 2% = kﬂwzest la fréquence normalisée, et 7 = -* est le rapport des constantes de
1 1

force premiers et seconds voisins ki, k», respectivement, et Z est le facteur de phase

satisfaisant la condition d’évanescence suivant la direction cartésien y. Les facteurs de phases

suivant les directions x et z sont définit par ¢, = (%)qx et ¢, = (%)qz , qx €t g, étant les

composantes suivant x et z du vecteur d’onde du réseau réciproque.

Ce systéme d’équations peut se mettre sous la forme matricielle suivante :

[Q*1 = D(Z, @y, 0, )| 1Ue(A)) = O (2.2)

Ou a désigne les trois directions cartésiennes x, y, et z et D étant la matrice dynamique du

systéme en volume.

La résolution du probléme aux valeurs propres de la matrice dynamique de volume D permet
d’avoir les modes propres (2,, ainsi que leurs vecteurs propres correspondants, ce qui permet

de tracer les courbes de dispersion en volume.

Pour la matrice dynamique D de 1’équation (2.2), des solutions non triviales de ce systéme

nous conduisent a :

det[Qzl — D(Z, ¢y, 95, r)] =0 (2.3)

Pour décrire le phénomeéne des phonons localisés dans des systemes qui englobent des
interfaces, nous devons calculer les modes évanescents du systeme (Z < 1) en plus des modes
propageant définis dans le guide d’ondes parfait, car la présence des défauts dans un systeéme,
couple les différents modes a fréquence € constante ; il est donc indispensable de prendre
celle-ci comme variable indépendante. On doit considérer pour chaque fréquence  donnée,
toutes les solutions Z < 1. Pour cela la méthode de calcul qu’on peut utiliser pour obtenir les

solutions est la méthode du déterminant.

La méthode consiste a déterminer les racines caractéristiques du systéme d’équations linéaires
(2.4), pour lequel une solution non triviale requiert que son déterminant soit nul. Il peut alors

s’exprimer par le polyndme caractéristique de degré 8 en Z suivant :
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Ao+ A1Z + Ay 7% + A3Z3 + AyZ* + AsZ® + AgZ® + A,Z7 + AgZ8 = 0 (2.4)

Ou les coefficients 4, sont des fonctions de Q, ¢,, @. et r. En outre, la symétrie de notre
modele en volume permet de constater que si Z est solution de 1’équation (2.4), le facteur de

phase Z~1 I’est aussi.

Afin de satisfaire la condition d’évanescence qui est Z < 1, on ne doit prendre que les 4
valeurs physiquement acceptable pour Z parmi les racines de I’équation. Le champ
d’évanescence est alors rigoureusement déterminé en volume pour le systéme considéré,

puisque ces solutions constituent dans I’espace {Q, ¢,, ¢,} la base des modes évanescents.

I1. 3. 1. Relations de dispersion

Nous avons tracer la courbe de dispersion d’une structure cfc suivant les points de haute

symétrie I', X, W, K et L que nous avons motionné sur la fig. II. 3.
3

Ts L

ost [/

[oo1] [o11] [011] : [111]

[ 14
0"

I ps W X K i i L

Figure. II. 3. Courbe de dispersion des phonons en volume d’un cristal cubique a faces
centrées suivant les directions de hautes symétries.

I1. 3. 2. Interprétation des résultats

Sur la fig I1. 3, nous avons représenté la dispersion au niveau d’un guide d’onde parfait dans
une structure cubique a faces centrées, nous remarquons que la loi de dispersion comporte
deux branches de I" vers X : une branche transversale qu’on a noté T pour laquelle la vibration
se propage perpendiculairement au mouvement des atomes et une branche longitudinale qu’on
a noté L pour laquelle la direction de propagation de la vibration et le déplacement des atomes

sont colinéaires. Le méme comportement est observé le long de la direction I" vers L. Au
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point X, on remarque que le mode acoustique transversal se dégénére pour donner lieu a deux
nouveaux modes transversales qu’on note T; et T,. Suivant la direction X vers W, on note la
présence de trois branches dont deux sont transversales et une autre longitudinale, et c’est le
méme comportement suivant les deux directions W vers X, et de X vers K. Cependant trois
branches acoustiques sont présentes dans ’intervalle [KI'], une longitudinale qu’on note L et
deux autres transversales qui sont T; et T,. L’ensemble des vibrations est décrit pour des
vecteurs d’ondes de la premiére zone de Brillouin, il y a donc N modes propres par branche,

ou N est le nombre d’atomes formant la cellule unitaire du cristal cfc.

Nos calculs numériques donnés ici pour les courbes de dispersion des phonons en volume du
cristal cubique a faces centrées sont comparables aux résultats théoriques donnés par R.

Chadli [14] et expérimentaux donnés par d’autres auteurs tels que S. Hong et al. [15].

I1. 4. Dynamique vibrationnelle de ’interface

L’existence d’une interface dans un solide brise la symétrie de translation de ce dernier, et
conduit a des modes de vibrations supplémentaires apparaissant au niveau de 1’interface et
inexistant en volume. Ces modes sont caractérisés par de tres larges déplacements atomiques
pres de D'interface et peuvent étre distinguées en deux classes. La premiere correspond aux
modes localisés en interface dont les fréquences sont en dehors du spectre du volume, ils sont
bien localisés pres de I’interface, et leur amplitude décroit rapidement depuis I’interface vers
le volume. Quand a la deuxiéme classe, elle correspond aux modes de résonances, dont les
fréquences se situent dans le spectre du volume et interagissent ainsi avec les modes du

volume, et peuvent pénétrer profondément dans ce dernier.

Le systéme modéle que nous avons choisi est obtenu par la juxtaposition de deux systémes
semi-infinis 4 et B a structure cubique a faces centrées. Ce systéme peut étre divisé en trois
régions :
e Région (A): représente la région parfaite, de parametre de maille @, d’atomes de masse
m, et de constantes de force k, entre premiers proches voisins, et k’, entre seconds
proches voisins.
e Région (B): représente la région parfaite, de parametre de maille a, d’atomes de
masse m, et de constantes de force k;, entre premiers proches voisins, et k', entre

second proches voisins.
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e Région couplant (A) et (B) : qui est la zone perturbée, formant le joint atomique entre
les deux régions semi-infinies, avec k,; (constantes de force entre premiers proches
voisins) et k', kup (constantes de force entre seconds proches voisins) entre 1’atome

m, et my,.

B(kb, Kb ,mn) (Kab) A(kz, K'a, ma)

1
£

Figure. I1. 4. Représentation schématique d’une interface entre deux structures cfc, suivant
la direction [100].

II. 4. 1. Matrice dynamique du systéme perturbé

La matrice dynamique D du systéme trouve son origine dans I’écriture des équations du
mouvement des atomes que nous avons numéroté de 1 a 4. Ces atomes sont choisis de sorte
que la région qui les contient, comprend aussi bien des atomes appartenant a la région du
défaut (I’interface), ainsi que ceux qui appartient a la région de raccordement présentant un

environnement de la région du volume.

L’ensemble de ces équations du mouvement constituent un systéme linéaire homogeéne qu’on
peut mettre sous forme d’une matrice rectangulaire D. La taille de cette matrice dépend du
nombre d’atomes de la zone perturbée, sachant bien qu’il y a trois degrés de liberté par site.
Alors il y a plus d’inconnues que d’équations (12 équations et 24 inconnues).

Avec dim (D) = (m®n) (2.5)
m = le nombre d’atomes dans la zone du défaut (interface) plus ceux de raccordement
multipliés par trois degré de liberté ((2 +2) x3 = 12).

n = m + le nombre d’atomes qui sont reliés directement aux atomes de raccordement

multipliés par trois degrés de liberté (12+(4x3) = 24). Le produit ® est le produit tensoriel.
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[D]. [u) = 10).

Avec : dim[D] = 12 x 24,

dim|lu) =24x1,

dim|0) =12x1.
Le |u) constitue un vecteur colonne décrivant les déplacements vibrationnels de tous les
atomes d’une maille ¢lémentaire de la zone considérée.

Alors on trouve la matrice (2.6) suivante :

D (24 x 12) (2.6)
II. 4. 2. Matrice de raccordement

Le but de cette matrice est d’établir les relations qui permettent de raccorder les déplacements
atomiques des sites, qui appartiennent a la zone de raccordement, aux champs vibrationnels
des modes évanescents des deux guides d’ondes parfaits. Nous allons représenter les
déplacements atomiques des sites appartenant a la région de raccordement par une
combinaison linéaire des vecteur {R;, R,} définissant un espace fini dans I’espace des phases.
La connaissance des facteurs de phase [Z, 1/Z], caractérisant les modes évanescents diis a la
présence de I’interface, et déterminés a partir de I’étude précédente en volume, nous permet
de faire cet état de raccordement.

Dans ce travail, il y a deux régions de raccordement, une région située a droite et une autre a
gauche, nous devons pour cela définir deux base distinctes {R;} et {R,}, la premicre est
utilisée pour 1’étude du mouvement des atomes qui se trouvent a gauche de ’interface et la
deuxieme est utilisée pour 1’é¢tude du mouvement des atomes se trouvant a droite de
I’interface. La dimension des vecteurs {R;} et {R,} est de trois.

Pour un atome appartenant a la région de raccordement a droite, on peut décrire ses

déplacements vibrationnels a 1’aide de la relation suivante :

i=3
u’a(nx, ny,nz) = z Zj_nz A'(a,j) Ry (2.7)
j

Pour un atome appartenant a la région de raccordement a gauche, ses déplacements

vibrationnels sont caractérisés a 1’aide de la relation suivante :
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=3
Ug (1, ny,nz) = Z Z " A(a, DRy (2.8)
i

o représente les trois directions cartésiennes (ox), (oy) et (oz). A et A’ sont les poids pondérés
associés aux différents modes évanescents déterminés a 1’aide des cofacteurs de la matrice
dynamique en volume D définie auparavant. Ry; est le vecteur unitaire qui caractérise le mode
¢vanescent j dans la base {R;} de l’espace des phases. R, est le vecteur unitaire qui
caractérise le mode évanescent i dans la base {R,} de I’espace des phases.

Le vecteur |u) décrit les déplacements vibrationnels de tous les atomes d’une maille
¢lémentaire de la zone considérée. Il peut se décomposer en deux parties : la premicre est
notée par |irr), elle est constituée par les déplacements atomiques des deux sites irréductibles
formant la région de I’interface ; se sont les atomes (1) et (2) représentés sur la fig. II. 4.
Quand a la seconde, notée par |rac), est composée des déplacements des deux zones de
raccordement (gauche et droite).

On peut alors écrire :

lu) = (ﬂ;ﬂ) (2.9)

e Dim |irr) = nombre d’atome de ’interface fois trois degrés de liberté par chaque
atome.

e Dim |rac) = nombre d’atome de raccordement fois trois degrés de liberté par chaque
atome.

On peut écrire la matrice de raccordement des atomes a 1’aide de I’expression suivante :

I, 0 0
lirr) 0 Ry 0 lirr) |irr)
lur = <|rac)> - 0 0 R IRy | = Dr| |Ry) (2.10)
0 K9 IRy) IRy)
0 0 R,

ou I; est une matrice identité, sa taille dépend du nombre d’atomes des sites irréductibles
multipliés par trois degrés de liberté par site (6x6).

R1, Ry, Ry et R4 sont des sous matrices, elles dépendent du nombre de modes propageants du
systeme parfait, leurs dimensions est (3x3).

La matrice R, de dimension (18 x12) est appelée matrice de raccordement.
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Le produit de la matrice D obtenue en (2.6) par la matrice D, donne lieu a une matrice

carrée Dy (12x12).

|irr)
[D(12x18)].[D,(18x12)] IRy | = [0) (2.11)
|R2)
Et encore
lirr)
[Ds(12x12)] IRy | = |0) (2.12)
|R2)

Les états vibrationnels induits par I’existence de ’interface sont déterminés a I’aide de la

relation de compatibilité suivante :

Det[Dy(12x12)] = 0 (2.13)

I1. 5. Résultats de calculs et discussion

La présence d’un défaut ou d’une nanostructure implantée dans une structure réguliere
d’atomes, brise la symétrie de translation dans la direction normale au plan contenant le
défaut. La résolution d’un tel phénomeéne de dynamique du réseau nécessite 1’emploie de la
méthode de raccordement afin d’aboutir a la connaissance des états vibrationnels localisés. La
détermination de ces états au voisinage d’un défaut consiste a mettre en évidence, dans le
domaine (€, q) de la région de volume, les modes vibrationnels évanescents, générant des

déplacements atomiques non nuls.

Les courbes des états énergétiques de phonons d’interface calculées, suivant les directions de
hautes symétries des sites irréductibles dans la premiere zone de Brillouin sont représentées
sur les figs. (IT .5), (II. 6), et (II. 7), respectivement. Il découle de ces figures que plusieurs
modes de vibration localisés apparaissent le long des trois directions de hautes symétrie I'X,

XM et MT.
a) Cas de durcissement r =1.5

Sur la fig. II.5, nous présentons les états localisés au niveau d’une interface cfc [100], du type A/B

dans le cas de durcissement.
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Figure. II. 5. Courbes de dispersion des phonons localisés au niveau d’une interface du type
A/B dans une structure cfc suivant [100] avec la bande de phonons en volume dans le cas de

durcissement des contraintes au niveau de la zone interface.
b) Cas d’homogénéité r=1

La fig. I1.6, présente 1’évolution des relations de dispersions des phonons localisés au niveau

de I’interface A/B dans la structure cfc. Ce calcul est effectué dans le cas homogene.

localized phonons (arbitrary Linits)

[ X M I

Figure. II. 6. Courbes de dispersion des phonons localisés au niveau d’une interface du type
A/B dans une structure cfc suivant [100] avec la bande de phonons en volume dans les cas
homogene des contraintes au niveau de la zone interface.
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¢) Cas d’adoucissement r = 0.5
Sur la fig. II. 7, nous présentons les états localisés au niveau d’une interface dans le cas

d’adoucissement.

=
=

lacalized phorons (arbitrary units)
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Figure. I1. 7. Courbes de dispersion des phonons localisés au niveau d’une interface du type
A/B dans une structure cfc suivant [100] avec la bande de phonons en volume dans les cas
d’adoucissement des contraintes au niveau de la zone interface.

I1. 6. Interprétation des résultats
a) Cas r=1.5

Les résultats sont donnés sur la fig. II. 5; les courbes présentent quatre branches de phonons
localisés au-dessus de la bande de phonons du volume. Nous constatons que les branches sont
optiques et plus énergétiques que les phonons du volume, de plus le long des trois directions
de hautes symétries, nous observons trois branches de phonons localisés au-dessous de la
bande passante dont 1’énergie est inférieure a celle des phonons du volume et une branche

plus énergétique dans le gap de la bande passante.
b) Casr=1

La fig. II. 6 montre la présence d’une branche optique de phonons localisés plus énergétique
juste au-dessus de la bande du volume, cependant nous observons, trois branches de phonons

localisés a des énergies plus élevées dans la région du gap, nous observons cinq autres
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branches de phonons localisés suivant les directions de symétries X, XM, ML a faibles

énergies au-dessous de la bande des phonons du volume.

c¢) Cas r=0.5
Nous remarquons, sur la fig. II. 7, la disparition totale de la branche de phonons localisés au-
dessus de la bande passante existant déja dans le cas » = 1; qui se localise a I’intérieur du gap
de volume, par ailleurs nous observons le long des trois chemins I’existence de six branches
de phonons localisés avec des énergies plus faibles au-dessous de la bande passante dans le
cas d’adoucissement. Nous remarquons que les branches, existant déja au-dessous de la bande
de volume dans le cas » = 1, descendent pour atteindre les faibles énergies et dans le cas

d’adoucissement.

II. 6. 1. Cas d’une interface métallique ordonnée Cu/Pd

Pour faire une application numérique pour un cas réel comme le systtme Cu/Pd, il faut
d’abord calculer les constantes de forces €lastiques, et cela bien sur, en utilisant les résultats
numériques donnés par les calculs de Wu et a/ [16], ou ils ont calculé les constantes de forces
pour certains alliages avec de liaisons métal-métal dans des structures cubiques a faces
centrées, et on trouve parmi ces alliages du Cu-Cu et Cu-Pd. Les résultats sont donnés dans

le tableau ci-dessous.

Type de paire Longueur de liaison (4) Constantes de force (J.m™)

(Cu-Cu)' 2.566 27.5
(Cu-Cu)’ 3.615 01.4
(Pd-Pd)' 2.750 44.4
(Pd-Pd)* 3.890 03.6
(Cu-Pd)’ 2.653 32.8
(Cu-Pdy* 3.752 01.3

Tableau. II. 1. Les constantes de forces premiers et seconds voisins calculées a partir de la
référence [16], en fonction des longueurs de liaisons atomiques.

Résultat

Les propriétés dynamiques du systéme de I’interface métallique Cu/Pd sont présentées dans
cette partie. En particulier, nous avons calculé les phonons d’interface. Ces derniers sont
indiqués en lignes noires continues. Elles sont donnés suivant les directions de haute symétrie

I'M, MK, et KT' comme montré sur la fig. II. 8.
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Localized phonons (arbitrary units)

Figure. II. 8. Courbes de dispersion des phonons d’interface calculées pour I’interface
métallique ordonnée Cu/Pd avec les bandes de phonons en volume.

Les modes de phonons d’interface correspondant a I’interface ordonnée Cu/Pd sont
donnés sur la fig. II. 8 ci-dessus. Ils constituent d’une maniére générale, une configuration
plus importante de phonons d’interface et de résonances le long des trois directions de haute
symétries X, XM, et MI. En outre, nos résultats montrent cinq branches de phonons localisés
au niveau de I’interface de faibles énergies au-dessous de la bande de volume, qui deviennent
des résonances d’interface pour des petits vecteurs d’onde ¢ = (¢x.q:). Nos résultats détaillent
aussi trois autres branches de phonons d’interface a des énergies plus élevées dans les deux
régions de gap en volume. A présent, nous remarquons 1’apparition de deux branches de
phonons localisées qui se situent au-dessus de la bande de volume le long des trois chemins
de hautes symétries ayant des énergies plus élevées, ainsi une autre branche juste a la limite

supérieure de la bande de volume.

II. 6. 2. Cas d’une interface métallique ordonnée Cu/Pt

Type de paire Longueur de liaison (4) Constantes de force (J.m™)

(Cu-Cu)' 2.566 27.5
(Cu-Cu)* 3.615 01.4
(Pt-Pr)! 3.28 35.24
(Pt-Pt)* 3.77 1.203
(Cu-Pr)’ 2.67 28.64
(Cu-Pt)* 3.77 1.02

Tableau. II. 2. Les constantes de forces premiers et seconds voisins calculées en fonction des
longueurs de liaisons atomiques.
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La dynamiques vibrationnelle de I’interface métallique Cu/Pt est présentée. Les phonons
d’interface calculés (lignes noires continues) sont donnés suivant les directions de haute

symétrie T'M, MK, et KI' comme montré sur la fig. II. 9.

Legull g plamemnn Gkl Uit

Figure. I1. 9. Courbes de dispersion des phonons d’interface calculées pour I’interface
ordonnée Cu/Pt avec les bandes de phonons en volume.
Contrairement au systéme d’interface Cu/Pd présenté au-dessus, les modes de 1’interface pour
I’interface Cu/Pt sont calculés ici et représentés sur la fig. II. 9 ci-dessus. Les résultats de nos
calculs pour des phonons d’interface montrent des résonnances pour ce systéme. Les états de
phonons d’interface sont dénotés par des lignes noires continues. Comme on peut le constater,
ces modes constituent une configuration trés importante qui s’étale a travers la bande de
volume. On peut observer au-dessous de la bande des phonons en volume, trois branches de
phonons localisés a faibles énergies, cependant, nos résultats détaillent uniquement deux
branches de phonons localisées a des énergies plus élevées dans la région de gap du volume,
Par ailleurs, nos résultats dénotent cinq branches de phonons localisés aux énergies plus

¢levées au-dessus de la bande passante.

I1. 7. Spectres des densités d’états vibrationnelles

Les densités d’états vibrationnelles locales (LDOS) sont, particuliérement, importantes et
utiles, du fait qu’elles sont une signature caractéristique locale pour les interfaces considérées
dans ce travail. En effet, elles permettent le calcul de toutes les quantités thermodynamiques

pour ces systemes d’intérét a partir de la fonction de partition, dans I’approximation
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harmonique, de la dynamique du réseau. La quantité principale d’intérét a cet égard est la
contribution vibrationnelle a 1’énergie libre, ce qui est donné par la définition standard F = U

— TS, ou U est I’énergie interne, S 1’entropie du systéme, et 7 la température absolue.

Les densités d’états vibrationnelles locales (LDOS) sont calculées numériquement par site
atomique, en utilisant le formalisme des fonctions de Green, dans ’espace réel basé sur
I’équation (1.19), que nous avons déja présenté précédemment dans le chapitre I. Les LDOS
sont normalisées et données en fonction de la fréquence normalisée Q dans la premicre zone

de Brillouin.

I1.7 .1 Densités d’états

Sur les figs. II. 10, IL.11, I1.12, et I1.13 ci-dessous, nous avons représenté les densités d’états
des sites 1, 2, 3 et 4, respectivement. Nos résultats sont obtenus pour différentes valeurs de 7,

a savoir le durcissement, I’homogénéité et I’adoucissement des contraintes.

site1

Densités d'états (unité arbitraire)

Figure. II. 10. Densités d’états du site (1) de la zone défaut du systéme A/B.
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Figure. II. 12. Densités d’états du site (3) de la zone défaut du systeéme A/B.
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Figure. II. 13. Densités d’états du site (4) de la zone défaut du systeme A/B.

I1. 7. 2. Interprétation des résultats

L’évolution des densités d’états du site (1) sont représentées sur la Fig. I1.10. Nous
constatons que, pour chaque spectre, il y a une variété¢ de pics, ayant des amplitudes, des
largeurs dépendantes des parametres du systeme Q, » et de la position des atomes par rapport
a la zone interface. Pour certains pics, ’amplitude des résonances augmente, et pour d’autres,
il y a une diminution. Notons aussi que pour le cas » = 0.5, les densités d’états s’étalent sur
un intervalle de fréquence [0.74, 1.68], et dans le cas ou » = 1.0, les densités spectrales se
décalent légerement vers les hautes fréquences pour se situer dans I’intervalle [1.52, 2.12],

puis, elles seront dans I’intervalle [1.74, 2.36], pour le cas » = 1.5.

Le comportement des densités d’états du site (2) est représenté sur la Fig. II. 11. Nous
constatons que les intervalles de fréquences dépendent du rapport des constantes élastiques »
= kup/k,. Par exemple, dans le cas ou » = 0.5, les densités d’états s’étalent sur un intervalle de
fréquence [0.85, 1.75], et sur un intervalle [1.05, 1.93] dans le casou =1, et quand »=1.5
ces densités se déplacent vers les hautes fréquences pour se situer dans I’intervalle [1.40,

2.74].
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Les densités d’états du site (3) sont représentées sur la fig. II. 12. Nous constatons que ces
densités d’états s’étalent sur un intervalle de fréquences [0.70, 1.60] dans le cas
d’adoucissement, et I’intervalle [0.72, 2.00] dans le cas d’homogénéité s’¢largit, ces densités
se déplacent et deviennent plus large en décalant vers les hautes fréquences pour se situer
dans I’intervalle [0.68, 2.94] dans le cas de durcissement.

La figure I1.13, représente I’évolution des densités d’états du site (4), elle montre que ces
densités ont une plage de fréquences de [0.74, 2.08] dans le cas our=0.5; et quand r = 1,
cet intervalle change pour avoir une gamme de fréquences [0.76, 2.08], alors que dans le cas

our = 1.5, les densités d’états se déplacent vers les hautes fréquences [0.80, 2.92].

Conclusion

Ce travail reporte une investigation des propriétés vibrationnelles de la structure de I’interface
ordonnée. Nous avons présenté un systeme modele qui est une interface entre deux structures
semi-infinies différentes du type cubique a faces centrées suivant la direction [100]. Nous
avons calculé la matrice dynamique du systéme perturbé, et aussi tracé les états localisés au
niveau de D'interface pour trois cas différents, nous avons considéré I’adoucissement,
I’homogénéité et le durcissement des constantes €lastiques au niveau de ’interface.

Nous avons relevé que le rapport des constantes de forces influe fortement sur les courbes
des phonons localisées. A chaque fois que le rapport des constantes de forces est grand, les
énergies des branches de phonons localisés sont grandes et ces branches se situent au-dessus
de la bande des phonons du volume ; et diminue au fur et a mesure que le rapport » diminue
jusqu’a disparaitre dans la bande du volume. Nous remarquons aussi que le nombre des
branches augmentent au-dessous de la bande des phonons du volume a chaque fois que r
diminue (proportionnalité).

Nous avons montré la présence de trois types de modes localisés, le premier est un mode de
Rayleigh, il se propage suivant la direction de haute symétrie, le second type est a I’intérieur
de la bande de volume, le troisiéme est attribué a des modes propres localisés d’Einstein a des
hautes fréquences.

Quant aux résultats des densités d’états vibrationnelles locales, elles montrent une dépendance
en parametre du rapport des constantes des forces 7. A chaque fois que ce dernier est grand,
nous remarquons que les plages des fréquences d’excitation des sites atomiques se décalent

vers les hautes fréquences d’apres leurs densités vibrationnelles.
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Chapitre 111

Propriétés dynamiques d’interfaces métalliques
dans des structures cfc, suivant [110]

Objectif du chapitre

Précédemment, nous avons appliqué la méthode de
raccordement a 1’é¢tude de la dynamique d’une interface cfc
de type A/B, suivant la direction [100]. Dans ce chapitre,
nous allons appliquer la méme méthode pour deux autres
interfaces de types A/B et A/B/A, suivant une direction
[110]. Le but est de comprendre le comportement des
phonons dans les structures a interfaces multiples et
examiner 1’effet de du sens de 1’excitation et de propagation
des ondes ¢élastiques.

Pour chaque systéme, nous calculons les états localisés et les
densités d’états des différents sites atomiques. A la fin, nous
avons appliqué la méthode théorique pour plusieurs systémes

métalliques Cu/Pt, Au/Pd et Cu/Pd, qui présentent un grand

intérét dans plusieurs domaines.

Introduction

Les matériaux métalliques qui cristallisent dans une structure cfc font 1’objet d’une recherche
trés intense [1-6]. Cela est di a leurs grandes gammes d’utilisation. En effet, ces matériaux
sont a la base de la fabrication de plusieurs composants industriels qui sont utilisés dans
différents domaines, citons leur forte conductivité €lectrique et thermique, et leur réflectivité,
ainsi que d’autres caractéristiques comme la ductilité et la malléabilité qui les rendent faciles
et utiles a manipuler pour les adapter aux différents besoins en mécanique et en électronique.

L’étude des propriétés d’interfaces est un domaine de recherche en plein développement [7-
12], on parle des hétérojonctions puis l'interface métal/semi-conducteur. Dans ce travail, nous
présentons une €tude théorique, basée sur la dynamique de Newton, dans l'approximation
harmonique. Le but est de comprendre le comportement des phonons dans une structure cfc,

le long de la direction de haute symétrie [110] en présence d'une interface métallique. Ce
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chapitre est devisé en deux parties : la premiére est 1’étude d’une interface métallique de type
A/B, ou nous avons calculé et représenté les états localisés et les densités d'états
vibrationnelles locales (LDOS) de la zone perturbée. La deuxiéme partie est réservée a la
dynamique des structures de type A/B/A, qui est une lame insérée en sandwich. Nous notons
que le couplage cohérent entre les phonons localisés et les modes propageant du guide d'ondes
parfait conduise a plusieurs oscillations, certaines d’entre elles sont de types Fano et Fabry-

Pérot.

Nous présentons le systéme modele dans une premicre phase, puis nous déterminons sa

matrice dynamique en volume. Cette matrice donne accés aux courbes de dispersion.
I1I. 1. Dynamique du guide d’onde cfc parfait

Sur la figure III.1, nous avons représenté la maille unitaire correspondant a la structure cfc

suivant la direction [110]. Cette structure est représentée par deux vecteurs orthogonaux de

longueurs a/~/2 suivant la direction [110] et a suivant la direction [001].

- — >

a/\/i > [100]

v X

[170]

Figure III. 1. Cellule ¢lémentaire d’un cfc suivant [110].

I11. 2. Calcul des limites de la zone de Brillouin de la structure cfc suivant [110]

Considérons un atome i dans un réseau a 3D semi-infini, ses coordonnés sont :

—

R =x;i+y,j +z;k dans la base du réseau direct (3, J, k).

Soit une maille élémentaire, du réseau direct, définie par les vecteurs d, b, ¢, avec :
a = Ayl + a,j ta,k,

S
I

byT+ byj +b,k,

ay

= cyl + ¢yJ +c k.
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Le volume de cette maille est donné par : V= d.(b A ).

—_— S >
La maille du réseau réciproque est définie par les vecteurs A, B, C avec :

(b"¢)
174

(CRO)

A=2m oo
14

,ﬁ) =27 et C = 2n(av;b).

> Réseau direct

La structure du réseau direct du cristal cfc, suivant la direction [110], est un rectangle illustré

sur la figure I11.2a, il est représenté par deux vecteurs de base a1 et aZ

wve a1 (%) « @)

» Réseau réciproque

Le réseau réciproque du réseau direct d’un cfc suivant [110], est représenté sur a figure I11.2b,
il est formé par deux vecteurs de base b1 et b2.

Avec : b1 al=2n

“al b2 =0,
bZ .al =0,
b2 .a2 =2n.
., 27mV2 - 0
Apres calcul on aura : b1 < a > et b2 (2_7t>
0 a
¢ * 4 Ab1
....... .‘ . .
X S
az b2
....... @ ® P ® e =) 2
a1 by
....... @ ‘ Q-
(a) L S S ©

Figure III. 2. Représentation des réseaux direct, réciproque et la premicre zone de Brillouin

réduite de la structure cfc [110] en (a) (b) et (c), respectivement.
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I1I. 3. Dynamique vibrationnelle en volume

Le systetme mode¢le est un cristal monoatomique infini de structure cubique a faces centrées
suivant la direction [110]. La maille élémentaire de cette derni¢re est un réseau de parametre
a2 suivant les deux directions (ox) et (0z) et de paramétre a suivant la direction (oy). Nous
considérons les atomes comme un assemblage de masses ponctuelles m, reliés par des ressorts
harmoniques, pour cela, on se place dans une région choisie suffisamment ¢loignée du défaut
pour que les atomes constituant ce domaine aient un environnement du volume, a savoir 12
atomes premiers proches voisins situés & une distance a/v2 (a étant la distance
interatomique), et 6 seconds proches voisins a une distance @, comme le montre la figure II1.3

ci-dessous :

17

16

Figure. I11. 3. Représentation schématique d’une structure cristalline d’un réseau cfc suivant
la direction [110].

a) Les équations du mouvement

Notre but est de décrire le comportement du réseau hors d’équilibre. Pour cela, si on désigne

par 1_2—;, la position d’équilibre de I’atome i, et on fait subir a ces atomes un petit déplacement,

alors la nouvelle position de I’atome i est la suivante :

—_— —

R,i:

=

S+ U (3.1)
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uU; est le vecteur déplacement.

Pour étudier le mouvement de ces atomes, on applique la deuxieéme loi de Newton :

mii =y (3.2)

F=—ki
7= o 33

Avec : west la fréquence propre d’oscillation, k est la constante de force.

Dans le cadre de I’approximation harmonique associée au modele des forces centrales,

I’équation du mouvement d’un atome occupant le site i prendra la forme :

. Tal
m;w?u, (i) = Ziii'Zﬁ( 23

r

)k, 1) [up (1) — ua ()] (3.4)

a et freprésentent les différentes directions de ’espace x, y et z.

m; est la masse de ’atome i.

uy(i) est le déplacement de I’atome i suivant la direction c.

rqest la composante du vecteur position relative entre 1’atome i et I’atome i .
r est la distance entre I’atome i et i’

k(i,i’) est la constante de force entre I’atome i et i’

Si on considere 1’atome A, représenté sur la figure I11.3, de coordonnées (p,q,s), la projection

de I’équation (3.4) sur les trois axes, donne :

Sur laxe (0x)

(m -4k 2l ud(p,q,8) i [u(p+2,q,8)udp-2,q,5) | Hki/4[u(p+1,g+1,s+1)+u(p-1,g+1,s+1)+
u(ptl,g-1,st1) + u(pt+l,qg+1,s-1)tu(p-1,q-1,s+1)tu(p-1,g+1,5-1) + u(p+l,g-1,s-1)+u.(p-
laq_las_l)] + k2/2[ux (p+2>q75+2) + Uy (p_2:q=S+2) + Uy (p+2’q55‘2) + ux(p‘za%s'z)
]+\i_ik1[(”y(p+1aq+1>3+l) - ”y(p'laq+1>3+1) - ”y (p+1: ‘]'1=S+1) +uy(p+1’q+las'1) + uy(p‘la‘J‘
1,S+1) - uy(p_17q+las_1) - ”y(p+1>‘I‘1aS‘1) + ”y(p‘1>Q‘1>S‘1)] + k1/4[u2(p+1>q+1’S+1) _uZ(p_
1:q+1>S+1) + uz(p+1>q_15S+1) —U; (p+1>q+las'1) —U; (17'1=Q'1=S+1) + U; (p_1>q+las'1) - U

(pt+1,g-1,5-1) +u, (p-1,g-1,5-1)] + k2 2[u(p+2,9,5+2) — up-2,9,5t2) — u, (p+2,q9 ,s-2) + u. (p-
2,4,5-2)]=0
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Sur axe (oy)

(ma)z- 4ki - 2ky) u , (p.g.5)+ki/2[up + 1, q +1,s+ 1) +u(p -l,g+1,s+ 1) + u(ptl,g-1,s+1) +
uy(p+19q+las'1) + uy(p_laq-laS+1) + uy(p'laq+195'1) + uy(p + laq 'l,S 'l) + uy(p'laQ'laS'l)] +k2

[, (P +28) + 1ty (P2 2k [(p + Lg + Lt 1) = wp - g+ L s+ D) - up + 1, g-
Ls+1) u( p +1,g +1,5-1) + uy( p-l,qg -1, s+1) — u(p -1,g+1,s-1) — u(p+1,q-1,5-1) + u(p-1,9-
1s-1)]+ gkl [wpt+lg+1l,st]1) +up-lg+tl,st)- u.(pt+1,g-1stl) -u( p+lg

+1,5-1) - u(p-1,qg -1, s+1) —u(p -1,g+1,s-1) + u(p+1.,g-1,5-1) + u.(p-1,¢q-1,5-1)] = 0
Sur axe (0z2)

(mer- 4k - 2ky) . ®.9,5) + kilup,g,s+ 2) + up,q,s- 2)] + ki/4[ u(p + 1, q +ls+ 1)+
up -l,g+1,s+ 1) + u(p+l,g-1,s+1) + u,(p+1,g+1,s-1) + u.(p-1,¢q-1,s+1) + u,(p-1,q+1,s-1) +
u(p + l,q -1,5 -1) + uAp-1,q-1,s-1)] + k2/2 [u. (p+2,9,512) + u. (p-2,q,s+2) + u. (p+2,9,5-2) +
u p- 2,q, s-2) |+ki/4 [uptlgtlstl) — u(p-1l,qg+l,s+1)+ulp+ l,g-1s+1) —u (p
+1,g + 1, s- 1) =  wup-l,g-1,s+1) + u, (p-1,g+1,s-1) — u, (p+1,g-1,5-1) +u, (p-1,g-1,s-1)]

+ko2lu(p+2,q,512) — u(p-2,q9,512) — u(p+2.,q ,5-2) + u, (p-2,9,5-2)] + gkl [(wp+1lg+l1,

s+ 1) + ”y(p - laq + 1,S+ 1) - Uy (p+ 17 q- 17S+1) - “y( p +15q +1’S'1) - “y(p‘laq _1>S+1)_
u)’(p _laq+las_1) + “y(p+1a‘I‘1aS‘1) + “y(p‘la‘I'laS'l)] =0

La relation de Bloch permet d’écrire :
Ua (p £1,q,5 ) = eX%u(p, q, 5);

o (pgE1s) = e %uip, q, 5);

Ua (Pg-sE1) = e*92%u(p, q, 5);

Ua (p £2,q.5 ) = e*29%%uilp, g, 5);

o (Pg£2,5) = 2 %(p, g, 5);

Ug (p5Q7si2) = eiZCIzaua(p’ Q7 S)'

Avec q (gx, gy, g-) est le vecteur d’onde du réseau réciproque.

On pose :

eiqx a — ei(l’xz Zlil .

3
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eiqy a — ei(Py = Zil ;
+
eiQZa = ei(pZ: Zz—l ;

eiZan = eizq’y =712 :

2 2

nw w
et Q%= =—.
kl (A)O

k . .
Avec ay = ,;1 est la fréquence propre de vibration.

@, estle facteur de phase suivant la direction c..

Q est la fréquence normalisée (réduite), elle est sans dimension.

En remplacant dans les équations précédentes, on obtient :

[QF —4-2r+ (22 + Z7%) + = (Zy + 27Y) (Zy + 23 (Z +27D)
1 _ —
CMZH 27 (22 + 25 ) udp.g.)t
V2 -1 -1 -1
7 (Z1-217) (Zy +237) (Z-277) uy(p,q,5)+
2 (2127 (227 (2 +2 Yo (23272 (Z3-25 ) )upog.5) = 0
[ —4 =27+ HZPHZ72) 45 (20 +27Y) (Zy +257) (Z 427Y) Juy(pagos)+
V2 -1 -1 -1
& Z1-217) (22 + 237) (Z-277) unp,g-8)+
V2 -1 -1 -1 —
& (@1t 217) (Z2-257) (Z- 27 7) udp.g.5) = 0
[ — 4 - 27 +(Z3+ 237) + 7 (21 +27Y) (2 +25) (Z +Z7Y)
1 _ —
+E7\’(le+ Zl 2)(Z§ + ZZ 2)]”Z(paqas)+
(2127 (2323 Y) (Z 27V (23272 (2325 ) ulpog.s)

V2 - - -
& (ZHZTY) (Zo-237) (Z- Z71) uy(p.g.5) = 0

k
Avec r= =2
kq
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On peut écrire les équations (3.5), (3.6) et (3.7) sous la forme matricielle suivante :
[Q*] — D(Z,e'%x, ez, 1)]|u) = 0 (3.8)
D représente la matrice dynamique en volume de taille (3%3), et 7 est une matrice identité de

méme rang que la matrice D.

ux(p; CI; S)
Avec |u) =| u,(p, q,s)

u,(p, q,s)

D11D;,D;3
Et D (Z;, Z, Zor) = |D21D42 D53
D31D3,D33

D(Z,, Z, Z,,r) est appelée matrice dynamique du systeme cfc.
Avec

Dy = [Q% —4—2r+cos (¢,)cos (9,)(Z +Z71) +2 cos (2¢,)(r cos (2¢,)+1)] ;
Dyy = [Q% —4—2r+2cos (¢y)cos (py(Z +Z7Y) +r (Z2+Z72)] ;

D33 = [Q® —4—2r+ cos(@y)cos (9,)(Z+Z~ 1) +2 cos (2, (Acos(2@,)+1)] ;
D1y = Dyy = [V2i(Z-Z7V)sin(@x)cos (9] ;

Di5 = D31 = [—(Z+Z Y)sin(@y)sin(@,) + 2Asin(2¢,) sin (2¢,)] ;
D3, = Dy = [V2i(Z-Z7V)sin(@,)cos (¢,)].

Z est le facteur de phase générique pour I’interface, satisfaisant la condition d’évanescence

suivant la direction cartésienne y. Les facteurs de phases suivant les directions x et z sont

4
V2

vecteur d’onde du réseau réciproque.

définit par ¢, = ( )qx et ¢, = (%)qz, gx et q. étant les composantes suivant x et z du

Le systéme des trois équations précédent n’admet de solution que si le déterminant :

det [Q*] — D(e'%x,Z,e'%z,1)] = 0 (3.9)
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Partie I

I1I. 4. Dynamique vibrationnelle de I’interface
I1I. 4 .1 Description du modele perturbé

Le systéeme modeéle que nous avons choisi est représenté sur la figure III. 4, ce cristal est
obtenu par la juxtaposition de deux systemes semi-infinis A et B a structure cubique a faces
centrées suivant la direction [110]. Ce systeéme peut €tre divisé en trois régions :

Région A : représente la région parfaite, de paramétre de maille a//2 suivant ’axe (ox) et (0z)
et de parameétre a suivant 1’axe (oy), d’atomes de masse m; et de constantes de force k; entre
premiers proches voisins, et k£’; entre seconds proches voisins.

Région B : représente la région parfaite, de paramétre de maille a/+/2 suivant I’axe (ox) et (0z)
et de parametre a suivant 1’axe (oy), d’atomes de masse m; et de constantes de force k, entre

premiers proches voisins, et £’ entre second proches voisins.

Région couplant A et B : qui est la zone perturbée, et le joint atomique entre les deux régions
semi-infinis, avec ki, et kj;comme constante de force entre 1’atome m; et m,, premiers et

seconds voisins.

B (m,, sz

<L| {RRG } {rRD} ‘RVD ,

Figure. II1. 4. Représentation schématique d’une interface séparant deux systémes de type
cfc suivant la direction [110], de type A/B.

I1I. 4. 2. Matrice dynamique du systeme perturbé

La matrice dynamique D du systéme trouve son origine dans I’écriture des équations du
mouvement des atomes que nous avons numéroté de 1 a 4. Ces atomes sont choisis de sorte
que la région qui les contient, comprenne aussi bien des atomes appartenant a la région du
défaut (I’interface), ainsi que ceux qui appartiennent a la région de raccordement présentant

un environnement de la région du volume.
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L’ensemble de ces équations du mouvement constituent un systéme linéaire homogeéne qu’on
peut mettre sous forme d’une matrice rectangulaire D. La taille de cette matrice dépend du
nombre d’atomes de la zone perturbée, sachant bien qu’il y a trois degrés de liberté par site.
Alors il y a plus d’inconnues que d’équations (12 équations et 18 inconnues).

Avec dim (D) = (mxn) (3.10)
m = le nombre d’atomes dans la zone du défaut (interface) plus ceux de raccordement
multipliés par trois degrés de liberté ((2 +2) x3 = 12).

n = m + le nombre d’atomes qui sont reliés directement aux atomes de raccordement
multipliés par trois degrés de liberté (12+4x3 = 24). x est le produit matriciel.

[D]. u) = |0)

Avec :

dim[D] = 12 x 24,

dim|lu) =24x1,

dim|0) =12x1.

Le |u) constitue un vecteur colonne décrivant les déplacements vibrationnels de tous les

atomes d’une maille élémentaire de la zone considérée.

III. 4. 3. Matrice de raccordement

Le but de cette matrice est d’établir les relations qui permettent de raccorder les déplacements
atomiques des sites qui appartiennent a la zone de raccordement aux champs vibrationnels
des modes évanescents des deux guides d’ondes parfaits ; nous allons représenter les
déplacements atomiques des sites appartenant a la région de raccordement par une
combinaison linéaire des vecteur {R;, R,} définissant un espace fini dans 1’espace des phases.
La connaissance des facteurs de phase [Z, 1/Z], caractérisant les modes évanescents dus a la
présence de I'interface, et déterminés a partir de 1’étude précédente en volume, nous permet

de faire cet état de raccordement.

Dans ce travail, il y a deux régions de raccordement, une région située a droite et une autre a
gauche, nous devons pour cela définir deux bases distinctes {R;} et {R»}, la premiére est
utilisée pour I’étude du mouvement des atomes qui se trouvent a gauche de I’interface, et la
deuxiéme est utilisée pour I’étude du mouvement des atomes se trouvant a droite du défaut.
La dimension des vecteurs {R;} et {R,} est de trois.

Pour un atome appartenant a la région de raccordement a droite, on peut décrire ses

déplacements vibrationnels a 1’aide de la relation suivante :
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=3
Uy (1, ny,nz) = Z Zj_"z A'(a,j) Ry; (3.11)
j

Pour un atome appartenant a la région de raccordement a gauche, ses déplacements

vibrationnels sont caractérisés a 1’aide de la relation suivante :

1=3
(ne,my,my) = Z Z " A(a, DRy (3.12)
i

o. représente les trois directions cartésiennes (ox), (oy) et (oz). 4 et A’ sont les poids pondérés
associés aux différents modes évanescents déterminés a ’aide des cofacteurs de la matrice

dynamique en volume D définie auparavant.

R; est le vecteur unitaire qui caractérise le mode évanescent j dans la base {R;} de I’espace
des phases. Ry; est le vecteur unitaire qui caractérise le mode évanescent i dans la base {R,} de

I’espace des phases.

Le vecteur |u), décrivant les déplacements vibrationnels de tous les atomes d’une maille
¢lémentaire de la zone considérée, peut se décomposer en deux parties : la premiére est notée
par |irr), elle est constituée par les déplacements atomiques des deux sites irréductibles
formant la région de I’interface; se sont les atomes (1) et (2) représentés sur la figure III. 4.
Quand a la seconde notée par |rac), elle est composée des déplacements des deux zones de
raccordement (gauche et droite).

On peut alors écrire :
uy = (o) (3.13)

e Dim |irr) = nombre d’atomes de I’interface fois trois degrés de liberté par chaque
atome.

e Dim |rac) = nombre d’atomes de raccordement fois trois degrés de liberté par chaque
atome.

On peut écrire la matrice de raccordement des atomes a 1’aide de 1’expression suivante :

I, 0 0
lirr) 0 R, 0 |lirr) lirr)
lu) = (lrac)) = 0 0 R, IR,) | = Rec| |Ry) (3.14)
0 R0 IRz) IR,)
0 0 R,
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Ou 1; est une matrice identité, sa taille dépend du nombre d’atomes des sites irréductibles
multipliés par trois degrés de liberté par site (6x6).

Ry, Ry, Ry et R4 sont des sous matrices, elles dépendent du nombre de modes propageants du
systeéme parfait, leurs dimensions est (3x3).

La matrice D, de dimension (24x12) est appelée matrice de raccordement.

Le produit de la matrice D par la matrice D, donne lieu a une matrice carrée Dg(12 X 12).

lirr)
[D(12 x 24)].[D,(24 x 12)] IRy | = |0) (3.15)
|R2)
Et encore ;
lirr)
[D(12 x 12)] IR | = [0) (3.16)
|R2)

Les états vibrationnels induits par I’existence de ’interface sont déterminés a I’aide de la

relation de compatibilité suivante :

det[Ds(12x12)] = 0 (3.17)
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II1. 5. Résultats et discussions
II1. 5. 1. Les états localisés

e Cas de durcissement

Sur les figure ci-dessous, nous avons représenté les états localisés au niveau d’une interface
séparant deux systémes semi-infinis a structures cubique a faces centrées, suivant la direction

[110], les résultats sont effectués dans le cas de durcissement des contraintes élastiques, en

variant le rapport des mass € = m;/m;

(a) e=1.5 (b) e=1.0

Figure III. 5. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B dans une structure cfc
suivant [110] dans le cas de durcissement. (a) le cas d’une masse lourde, (b) une masse
homogene et (c) le cas d’une masse légere.

57



Chapitre I11 : Propriétés dynamiques d’interfaces métalliques dans des structures cfc, suivant [110]

o Cas d’homogénéité

Nous avons représenté sur les figure ci-dessous, les états localisés au niveau d’une interface

séparant deux systemes semi-infinis a structures cubique a faces centrées, suivant la direction

[110], les résultats sont effectuer dans le cas d’homogénéité » = 1, en faisant varier la le

rapport des mass € = m;/m;

Figure III. 6. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B dans une structure cfc

[110] dans le cas d’homogénéité. (a) le cas d’une masse lourde, (b) une masse homogene et
(c) le cas d’une masse 1égere.
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e Cas d’adoucissement

Sur les figure ci-dessous, nous représentons les états localisés au niveau d’une interface
séparant du type A/B dans une structure cfc suivant [110], les résultats obtenus sont donnés

dans le cas d’adoucissement, avec la variation du rapport des mass € = m;/m;

(¢c) e=0.5

Figure III. 7. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B dans une structure cfc
[110] dans le cas d’adoucissement. (a) le cas d’'une masse lourde, (b) une masse homogene et
(c) le cas d’une masse 1égere.
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I1I. S. 2. Interprétation des résultats

Les résultats sont donnés sur la figure III. 5, (ce qui correspond au cas ou » = 0.5) ; les

courbes présentent une branche de phonons localisés au dessus de la bande de phonons du
volume. Nous constatons que la branche optique est plus énergétique que les phonons du
volume ; et cinq autres branches plus énergétiques dans la région du gap du volume, et une
autre branche a des faibles énergies au dessous de la bande de volume sont observées dans le
casoue = 1.5.
Par contre, dans le cas d’une masse homogeéne, nous remarquons 1’apparition d’une autre
branche au dessus de la bande du volume dont I’énergie est supérieure a celle des phonons du
volume, et cinq branches plus énergétiques dans le gap, nous notons toujours la présence
d’une seule branches de phonons localisés moins énergétiques au niveau de I’interface et au
dessous de la bande du volume. Dans le cas d’une masse 1égeére, nous observons 1’apparition
de cinq branches de phonons localisés au-dessus de la bande de volume qui possédent des
énergies plus élevées, et juste trois branches au niveau du gap, ainsi une seule branche au-
dessous de la bande de volume.

La figure III. 6 (cas d’homogénéité), ne montre aucune branche optique de phonons
localisés au-dessus de la bande du volume, cependant nous observons, quatre branches de
phonons localisés a des énergies plus élevées dans la région du gap du volume dans le cas
d’une masse lourde, ainsi deux autres branches au-dessous de la bande passante. Dans le cas
d’une masse homogene, nous observons deux branches de phonons localisés a faibles énergies
et deux autres a des énergies plus élevées, par contre, nous remarquons 1’existence de cinqg
branches de phonons localisés au niveau de gap l’interface. Dans le cas e = 0.5, nous
distinguons cinq branches au-dessus de la bande de volume, aussi trois autres branches de
phonons localisés a I’intérieur du gap, ainsi une seule branche au-dessous de la bande de
volume.

Sur la figure III. 7, nous remarquons la présence de sept branches a I’intérieur du gap a
gauche et quatre a I’intérieur du gap de droite, aussi trois branches de phonons localisés a des
faibles énergies dans le cas e = 1.5. Dans le cas d’'une masse légere, nous observons
I’existence de deux branches de phonons localisés avec des énergies €levées, et deux autres
avec des énergies plus faibles, et dans le gap du volume il y’a I’existence de cinq branches de
phonons du volume. Nous remarquons ’apparition de quatre autres branches de phonons au

dessus de la bande de volume dans le cas d’une masse légere.
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II1. 5. 3. Les densités d’états vibrationnelles locales

Pour avoir les courbes des densités d’états des différents sites au voisinage d’une interface,

nous avons utilisé la méme méthode basée sur les fonctions de Green.

2 2

Site 1 )
Site 2

LVDOS (unité arbitraire)
LVDOS (unité arbitraire)

Site 3 Site 4

LVDOS (unité arbitraire
!
LVDOS (unité arbitraire)

Figure. II1. 8. Densités d’états vibrationnelles des sites appartenant a I’interface.

Sur la Fig II1.8, nous avons montré, 1’évolution les densités d’états des phonons en fonction
de la fréquence normalisée dans la premicre zone de Brillouin, pour I’ensemble des sites

irréductibles de la région constituant la zone interfaciale.

Les spectres montrent plusieurs pics d’oscillations qui s’étalent sur une plage de fréquence
[0, 3.5], qui sont les limites correspondant au continuum. Nous remarquons que les pics ont
des hauteurs et des largeurs dépendent fortement des paramétres du systéme. D’une maniere
générale, nous remarquons que les deux atomes (1) et (2) présentent beaucoup plus

d’oscillations que les deux autres atomes, et cela est d0 a leurs position qui est juste aux
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limites de I’interface. Par contre les sites (3) et (4) qui se situent juste apres le défaut

présentent moins de richesse en pics d’oscillations car ils ressentent moins le défaut.

I1I. 6. Application aux cas réels

I11. 6. 1. Etats localisés
I1I. 6. 1. 1. Cas du systéme Cu/Pt

Les figure ci-dessous, présentent les états localisés au niveau d’une interface séparant deux
systemes semi-infinis de structures cfc suivant [110], les résultats sont effectués dans le cas

d’un systéme réel Cu/Pt, et son inverse Pt/Cu.

Cas d’un Cu/Pt Cas d’un Pt/Cu
-—-—...../
’3

Figure. II1. 9. Les états localisés au niveau d’une interface métallique : Cu/Pt et Pt/Cu.

Sur la figure I11.9, nous avons représenté les états localisés aux voisinages de deux interfaces
métalliques Cu/Pt et Pt/Cu, la bande passante est en bleu, et les traits noirs désignent les
branches de phonons localisées aux niveaux des interfaces. Nous remarquons deux types de
modes localisés, le premier type se situe au dessus de la bande de volume qui a des énergies
plus ¢élevées, le second type se localise au-dessous de la bande passante qui a des énergies

plus basses.

Dans le cas d’une interface Cu/Pt, nous distinguons la plupart des branches de phonons
localisées (6 branches) se situent au-dessous de la bande de volume, et a I’intérieur du gap
énergétique nous remarquons ’apparition de trois autres branches de phonons localisés. Par

contre, dans le cas de I’interface Pt/Cu, nous observons quatre branches optiques de phonons
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localisés situées au-dessus de la bande passante, nous remarquons aussi quatre autres branches
de phonons localisés a I’intérieur du gap, et seulement trois branches de phonons localisés a

des basses fréquences situées au-dessous de la bande de volume.
III. 6. 1. 2. Cas du systéme Au/Pd

Sur la fig. III.10, nous représentons nos calculs pour deux interfaces métalliques Au/Pd et
Pd/Au. Ce calcul est obtenu apres avoir déterminé les constantes ¢élastiques qui relient les
différents atomes (Au, Pd), puis le résultat sera inséré dans nos programmes et nous

obtiendrons les états localisés des systémes métalliques considérés.

Cas de Pinterface Au/Pd Cas de P’interface Pd/Au

a—

Figure. I11. 10. Les états localisés au niveau d’une interface métallique : Au/Pd et Pd/Au.

Sur la figure ci-dessus, nous avons représenté les états localisés au niveau d’une interface
métallique Au/Pd a gauche et une interface métallique Pd/Au a droite. D’une maniére
générale, nous remarquons 1’apparition de plusieurs branches de phonons localisés, la
majorité¢ de ces branches se situe au-dessus de la bande de phonons (5 branches optiques) a
des énergies plus €levées dans le cas d’une interface Au/Pd, aussi, nous remarquons quatre
autres branches de phonons a l'intérieur du gap énergétique, et seulement deux branches
situées au-dessous de la bande passante. Contrairement au cas d’une interface métallique
Pd/Au, nous constatons 1’apparition de six branches de phonons localisés au-dessous de la
bande de volume a des énergies trés faibles, et a I'intérieur du gap, nous observons trois

branches de phonons localisés.
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III. 6. 1. 3. Cas d’un alliage Cu/Pd
La fig. III.11 représente un calcul similaire pour deux autres interfaces métalliques. La

premicere interface est Pd/Cu sur la partie gauche et I’interface Cu/Pd sur la droite.

Cas de P’interface Pd/Cu Cas de Pinterface Cu/Pd

0

r X = Y r

Figure. II1. 11 Les états localisés au niveau d’une interface métallique : Pd/Cu et Cu/Pd.

Pour les deux interfaces Pd/Cu et Pd/Cu, nous remarquons I’apparition de cinq branches de
phonons localisés a I’intérieur du gap qui ont des énergies plus élevées, et quatre autres
branches de phonons a des faibles énergies au-dessous de la bande de volume. Sauf que, nous
pouvons remarquer une légere différence sur les valeurs énergétiques des différentes branches

de phonons localisés.

I11. 6. 2. Densités d’états vibrationnelles

II1. 6. 2. 1. Interfaces Cu/Pt et Pt/Cu

Nous avons également calculé les densités d’états pour les différents sites irréductibles des
deux interfaces Cu/Pt et Pt/Cu. Les résultats sont représentés sur les figures I11.11 et I11.12.
On note la présence de nombreux pics de résonances et des oscillations qui s’étalent sur une
plage de fréquence [0, 3.50]. Cet intervalle correspond aux modes propageants. Les densités
d’états sont le résultat de la somme des carrées des amplitudes des mouvements atomique des
sites irréductibles appartenant a la zone du défaut. On note une multitude de pics de résonance
de formes variées pour les différents sites des deux interfaces. Le résultat le plus remarquable
c’est la diminution de nombre de pics de résonnance pour les sites 3 et 4 (Pt et Cu) dans

I’interface Pt/Cu, en comparaison avec ceux de I’interface Cu/Pt.
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Figure. II1. 12. Densité d’états vibrationnelle des sites de ’interface Cu/ Pt.
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Figure. II1. 13. Densité d’états vibrationnelle des sites de ’interface Pt/ Cu.

I1I. 6. 2. 2. Interfaces Au/Pd et Pd/Au

Les courbes III. 14 et III. 15 donnent les résultats pour les densités d’états vibrationnelles des
interfaces Au/Pd et Pd/Au. Les densités d’états sont exprimées en unités arbitraires et sont
définies sur l’intervalle de fréquence [0, 3.50] qui correspond a celui de la dispersion de
phonons de la structure cfc parfaite a 3D. Nous constatons sur le graphe la présence de

plusieurs résonnances de nature et de forme différentes a des fréquences variées. Pour les
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sites de Dl’interface métallique Pd/Au, nous distinguons la présence de plusieurs pics de
résonnances par rapport a ceux de I’interface Au/Pd, et surtout pour le deuxiéme site. Ce
dernier est I’atome de Pd pour I’interface Au/Pd, nous remarquons la présence d’un seul pic
plus intense qui se situe a la fréquence Q@ = 2.41, par contre, dans la deuxiéme interface

Pd/Au, le site (2) est I’atome d’Au qui présente plusieurs pics de résonnances.
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Figure. I11. 14. Densité d’états vibrationnelle des sites de I’interface Au/Pd.
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Figure. III. 15. Densité d’états vibrationnelle des sites de I’interface Pd/Au.

66



Chapitre III :

Propriétés dynamiques d’interfaces métalliques dans des structures cfc, suivant [110]

II1. 6. 2. 3. Interfaces Cu/Pd et Pd/Cu

Sur les figures II1.16 et II1.17, nous représentons 1’évaluation des densités d’états des atomes

de Cu et Pd pour les deux interfaces Cu/Pd et Pd/Cu. D’une manieére générale, nous

remarquons 1’apparition d’un ensemble de pics de résonnances qui s’étend sur un domaine de

fréquence 0< Q) < 3.50. Dans le cas de I’interface Cu/Pd, on note pour le site 2 (Pd), que les

pics de résonnances sont concentrés du coté de hautes fréquences, dans le domaine optique.

Tandis-que, nous remarquons plusieurs pics de résonnances trés intenses pour les sites 3 et 4

(Cu, Pd).
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Figure. I11. 16. Densité d’états vibrationnelle des sites de I’interface Cu/Pd.

Contrairement au cas de ’interface Pd/Cu, nous remarquons que le site 2 (Cu) présente un

seul pic de résonnances qui se situe a une faible fréquence QQ = 1.24, aussi que le site 3 (Cu)

présente seulement trois pics de résonances situés a des basses fréquences, dans le domaine

acoustique.
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Figure. II1. 17. Densité d’états vibrationnelle des sites de I’interface Pd/Cu.
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Partie I1
III. 7. Structure A/B/A

Dans cette partie, nous étudions les états localis€és a travers une autre forme d’interface
comme I’indique la figure III.18. Le systéme modele est obtenu par implantation d’une lame
apparentant a un matériau B (masse m,) dans un autre matériau 4 (masse m;) d’une fagon a

avoir un systeme en sandwich entre deux systemes semi-infinis cfc suivant [110].

/ A (my, klij)// B(m,, kzij)J/. A (my, k:’/)./.

RVG @ (b), RVD

Figure. I1I. 18. Représentation schématique d’une lame insérée en sandwich entre deux
systémes de type cfc suivant [110].

La matrice dynamique D du systéme est obtenue en €crivant les équations du mouvement des
atomes numérotés de (1) a (3), Nous avons choisi ces atomes de sorte que la région qui les
contient, comprenne aussi bien des atomes appartenant a la région du défaut (I’interface),
ainsi que ceux qui appartiennent a la région de raccordement présentent un environnement de
la région du volume. On obtient une matrice rectangulaire de taille D(mxn). Alors il y a plus

d’inconnues que d’équations (9 équations et 21 inconnues).

m = le nombre d’atomes dans la zone du défaut (interface) plus ceux de raccordement
multipliés par trois degrés de liberté ((1 +2) x3 =9).
n = m + le nombre d’atomes qui sont reliés directement aux atomes de raccordement

multipliés par trois degrés de liberté (9+4x3 = 21).
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II1. 7. 1. Les états localisés au niveau d’une lame insérée

e Cas de masse légere e =0.5

a) cas d’adoucissement b) cas d’homogénéité

¢) cas de durcissement

Figure. III. 19. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B/A dans une
structure cfc suivant [110] dans le cas d’une masse 1égere. (a) le cas d’adoucissement, (b) le
cas d’homogénéité et (c) le cas de durcissement.

Sur la figure III. 19, nous avons représenté la variation des états localisés au niveau d’une
lame insérée en sandwich entre deux structures semi-infinies a cristallisation cfc suivant la
direction de haute symétrie. Nous avons effectué nos calculs dans le cas d’une masse 1égere (e
= my/m, = 0.5), en faisant varier les constantes élastiques a savoir le cas d’adoucissement,
homogénéité et le cas de durcissement. En général, nous pouvons distinguer ’apparition de
plusieurs branches de phonons localisés plus énergétiques, qui se situent a des hautes

fréquences au-dessus de la bande passante. Nous remarquons que dans le cas
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e e e e e e e e
d’adoucissement, il y’a deux branches optiques de phonons localisés au-dessus de la bande de
volume et deux autres branches juste a la limite supérieure de la bande passante a des énergies
plus élevées, nous remarquons aussi l’apparition de quatre autres branches de phonons
localisés a I’intérieur du gap et une seule branche moins énergétique au-dessous de la bande
de volume. Par contre, dans le cas d’homogénéité, nous remarquons trois branches de
phonons localisés au-dessus de la bande de volume avec deux autres branches juste a limite
supérieure de la bande passante. Aussi, on note la présence de trois autres branches de
phonons localisés a I’intérieur du gap, et une seule branche située juste a limite inferieure de
la bande de volume. Dans le cas d’adoucissement des constantes ¢lastiques, on observe quatre
branches de phonons localisés au-dessus de la bande passante avec une autre branche juste a
limite supérieure de la bande, deux autres branches a I’intérieur du gap et une seule branche
au-dessous de la bande de volume. D’une manicere générale, nous pouvons dire que les

branches de phonons localisés au niveau de I’interface se décalent 1égeérement pour atteindre

les hautes fréquences dans le cas de durcissement.
e Cas d’une masse homogene e =1

La figure II1.20 représente 1’évolution des états localisés au niveau de la lame insérée en
sandwich. Nous avons fix¢é le rapport e = 1 (cas homogene), et nous avons varié le rapport des
constante ¢lastiques en considérant les trois cas: adoucissement, homogénéité et le
durcissement. Nous remarquons 1’apparition de plusieurs branches de phonons localisés. Dans
le cas d’adoucissement, nous soulignons la présence de deux branches de phonons situées au-
dessus de la bande de volume, quatre autres branches de phonons a I’intérieur du gap
énergétique, et au-dessous de la bande passante, nous remarquons I’apparition de deux
branches de phonons localisés, sauf que I'une des deux (la plus haute) devienne des
résonnances dans la direction X-Y. Dans le cas d’homogénéité, nous remarquons la méme
allure pour les branches de phonons localisés, sauf qu’on dénombre trois branches de phonons
localisés au-dessus de la bande de volume, trois branches a ’intérieur du gap et une seule
branche moins énergétique située au-dessous de la bande bleue. En plus, dans le cas de
durcissement, nous remarquons la présence de trois branches de phonons localisés au-dessus
de la bande passante avec une autre branche située exactement a la limite supérieure de la
bande, aussi, trois branches dans le gap énergétique et une seule branche au-dessous de la
bande passante. Nous pouvons dire que les branches de phonons localisés se déplacent vers

les hautes fréquences a chaque fois que le rapport des constantes élastiques augmente.
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a) cas d’adoucissement b) cas d’homogénéité

35 35

Q
Q

¢) cas de durcissement

r X S Y r

Figure. III. 20. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B/A dans une
structure cfc suivant [110] dans le cas d’une masse homogene. (a) le cas d’adoucissement,
(b) le cas d’homogénéité et (c) le cas de durcissement.

e (Cas d’une masse lourde e = 1.5

Sur la figure I11.21, nous avons représenté les états localisés au niveau d’une lame insérée en
sandwich dans deux structures cfc (110]. Le calcul est effectué dans le cas e = 1.5, en
considérant toujours les trois cas des constantes ¢lastiques. Nous remarquons I’apparition de
plusieurs branches de phonons localisés au niveau de la lame considérée. Dans le cas
d’adoucissement, nous remarquons la présence de deux branches de phonons localisés au-
dessus de la bande de volume, cinq autres branches dans le gap, et aussi deux branches moins
énergétique au-dessous de la bande passante et I’une des deux, la plus haute devienne des
résonnances dans la direction X-Y. Méme cas est remarqué dans le cas d’homogénéité, a part

qu’il y’a une autre branche qui apparaisse au-dessus de la bande bleue. Cette branche existe a
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I’intérieur du gap dans le cas d’adoucissement, et dans ce cas, elle est sortie au-dessus de la
bande passante. Par contre, dans le cas de durcissement, nous signalons la présence de trois
branches optiques de phonons localisés au-dessus de la bande de volume, deux branches a
I’inferieur du gap, et une seule branche au-dessous de la bande passante. Les branches de
phonons localisés se délacent a chaque fois vers les hautes fréquences dans le cas de

durcissement.

a) cas d’adoucissement b) cas d’homogénéité

Q

Figure. I1I. 21. Les états localisés au niveau d’une interface du type A/B/A dans une
structure cfc suivant [110] dans le cas d’une masse lourde. (a) le cas d’adoucissement, (b) le
cas d’homogénéité et (c) le cas de durcissement.
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I1I. 8. Application aux systémes sandwichs réels
I1I. 8 .1. Cas d’une interface Au/Pd/Au

Nous avons appliqué notre méthode pour une lame de Pd insérée en sandwich entre deux
matériaux d’Or, nous avons considéré aussi le cas inverse. Les résultats de nos calculs sont
représentés sur la figure I11. 22. La figure a gauche est le cas Au/Pd/Au, et celle de droite le
cas inverse qui est Pd/Au/Pd.

Nous remarquons que dans le cas Au/Pd/Au, les branches sont plus énergétiques et se situent
au-dessus de la bande passante (trois branches), nous notons aussi, la présence de trois autres
branches de phonons localisés a I’intérieur du gap, et deux branches au-dessous de la bande
de volume. Dans le cas Pd/Au/Pd, nous remarquons les méme branches localisés dans le cas

précédemment, sauf que dans ce cas on ne note pas les branches optiques trés énergétiques.

Au/Pd/Au Pd/Au/Pd

Figure. II1. 22. Les états localisés au niveau d’une lame métallique : Au/Pd/Au et Pd/Au/Pd.

II1. 8 .2. Cas d’une interface Cu/Pt/Cu

Sur la figure III. 23, nous représentons les états localisés au niveau d’une lame de cuivre
insérée entre deux structures de platine, a gauche, et son systéme inverse a droite. Nous
remarquons que dans le cas Pt/Cu/Pt, I’apparition de trois branches optiques plus énergétiques
au-dessus de la bande passante, trois autres branches a I’intérieur du gap et deux autres
branches. Par contre, dans le cas Cu/Pt/Cu, il n’existe aucune branche au-dessus de la bande
de volume. Par-ailleurs, nous notons quatre branches de phonons a l’intérieur du gap

énergétique et deux autres branches au-dessous de la bande passante.
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Pt/Cu/Pt Cu/Pt/Cu

Figure. II1. 23. Les états localisés au niveau d’une interface métallique : Pt/Cu/Pt et
Cu/Pt/Cu.

I11. 8 .3. Cas d’une interface Cu/Pd/Cu

La fig. I11.24, représente un calcul des états localisés pour deux autres lames insérées en
sandwich métallique. La premiére interface est Cu/Pd/Cu sur la partie gauche et I’interface

Pd/Cu/Pd sur la droite.

Cu/Pd/Cu Pd/Cu/Pd

Figure. I11. 24. Les états localisés au niveau d’une interface métallique : Cu/Pd/Cu et
Pd/Cu/Pd.

Pour les deux structures Cu/Pd/Cu et Pd/Cu/Pd, nous remarquons 1’apparition de plusieurs
branches de phonons localisés a ’intérieur du gap qui ont des énergies plus €levées et deux
autres branches de phonons a des faibles énergies au-dessous de la bande de volume. A part
que, nous pouvons distinguer une légere différence dans les valeurs énergétiques des

différentes branches de phonons localisés.
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II1. 9. Densités d’états vibrationnelles locales
I11. 9. 1. Densités d’états vibrationnelles des sites Cu et Pt

La variation des densités d’états des sites Cu et Pt est représentée sur les figs. II1. 25 et I11.26.
Les spectres montrent des pics et des oscillations qui s’étalent sur une plage de fréquences
correspondantes aux modes propageants. On note une multitude de pics de résonnances de
formes variées, et d’amplitudes différentes, leurs nombres, hauteurs, et largeurs dépendent
fortement de la masse de I’atome de I’interface.

Nous remarquons que les pics de résonnances sont beaucoup plus important dans le cas d’une
lame platine Cu/Pt/Cu que dans le cas de la lame cuivre Pt/Cu/Pt. Par exemple, le cas du site 2
(Cu) dans le cas Cu/Pt/Cu, présente plusieurs pics de résonnances, alors que dans le cas
inverse, on remarque seulement deux pics plus intenses situés a des fréquences, Q = 2.14 et Q

=2.23.
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Figure. I11. 25. Densités d’états vibrationnelles locales des sites de 1’interface dans la
structure Cu/Pt/Cu.
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Figure.IIl. 26. Densités d’états vibrationnelles locales des sites de I’interface dans la structure

Pt/Cu/Pt.

II1. 9. 2. Densités d’états vibrationnelles des sites Au et Pd

Nous avons également calculé les densités d’états vibrationnelles pour les différents sites Pd

et Au dans les structures considérées. Les résultats sont représentés sur les figures III. 27 et

III. 28, en fonction des fréquences excitatrices. Nous remarquons que pour le systéme

Au/Pd/Au, les densités d’états présentent plusieurs pics de résonnances pour les trois sites.
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Figure.Ill. 27. Densités d’états vibrationnelles locales des sites de I’interface dans la structure

Au/Pd/Au.
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Et pour le cas inverse, nous signalons que les courbes des densités d’états ont une allure

semblable que le systeme précédent, mais pas identique.

2
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N
N

2 3)
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Densités d'états (unité arbitraire)

0 1.5 3 0 1.5 3
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Figure. I11. 28. Densités d’états vibrationnelles locales des sites de I’interface dans la
structure Pd/Au/Pd.

I11. 9. 3. Densités d’états vibrationnelles des sites Cu et Pd

Sur les figures III. 29 et III. 30, nous représentons la variation des densités d’états
vibrationnelles locales des deux systemes Pd/Cu/Pd et Cu/Pd/Cu, respectivement, en fonction
de la fréquence normalisée dans la premiere zone de Brillouin. Nous pouvons dire que les
densités d’états vibrationnelles des différents atomes présentent beaucoup plus de pics de
résonnances dans le systtme Pd/Cu/Pd que dans le systéme inverse, par exemple pour le site
2 qui est I’atome de Palladium dans le systtme Pd/Cu/Pd, présente plusieurs pics
d’oscillations qui s’étalent a travers une plage de fréquences [0.7, 2.8]. Par contre, dans le cas
Cu/Pd/Cu, la densité d’état du site 2 qui est I’atome de cuivre, présente un seul pic de
résonnances situé a une fréquence 1.81. Méme cas pour le site 3, ou on note plus de pics de
résonnances dans le cas du sandwich Pd/Cu/Pd en comparaison avec celui du systéme
Cu/Pd/Cu, ou on dénombre seulement deux pics de résonnances plus intenses situés autour

d’une fréquence Q = 2.
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Conclusion

Nous avons présenté deux systemes modeles : le premier est une interface entre deux
structures différentes du type cubique a faces centrées suivant la direction [110] ; le second
est une lame insérée en sandwich entre deux structures semi-infinies de méme cristallisation.
Nous avons déterminé les matrices dynamiques des systeémes perturbés, et aussi tracé les
¢tats localisés au niveau de I’interface et de la lame considérée pour trois cas différents : mp <
m;, mp = m;, et my > m; et dans chaque cas, nous avons considéré 1’adoucissement,
I’homogénéité et le durcissement des constantes €lastiques au niveau des défauts.

Nous avons relevé que le rapport des masses et le rapport des constantes des forces influent
fortement sur les courbes des phonons localisées. A chaque fois que le rapport des masses
est grand, les énergies des branches de phonons localisés diminués et le cas contraire pour les
constantes ¢lastiques. Nous remarquons a chaque fois que les constantes ¢€lastiques sont
importantes les branches de phonons localisés se décalent vers les hautes fréquences, et
diminue au fur et & mesure que les constantes élastiques diminuent jusqu’a disparaitre dans
la bande du volume. Nous remarquons aussi que le nombre des branches augmente au
dessous de la bande des phonons du volume a chaque fois que le rapport des masses augmente
(proportionnalité). Pour ce qui est densités d’états vibrationnelles, nous remarquons plusieurs

pics de résonnances pour certains atomes, et pour d’autres on trouve soit un seul pic ou deux.
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Chapitre VI
Propriétés vibrationnelles d’une surface alliage

ordonnée Cu/Pt(111)

Objectif du chapitre

Dans ce chapitre, nous présentons une étude concernant un
autre type d’inhomogénéité, a savoir une surface
métallique Cu/Pt(111). Apres détermination des matrices,
dynamique et de raccordement, nous calculons les états
localisés et les densités d’états vibrationnelles pour la
surface propre en platine. Ensuite, nous calculons les
mémes grandeurs pour la surface alliage Cu-Pt(111). Puis,
nous les avons comparées. Nous discuterons de 1’influence
de I’atome de cuivre sur les propriétés vibrationnelles de la

surface Pt(111).

Introduction

L’¢étude des surfaces est un théme d’actualité¢ intéressant dans le domaine de la physique des
surfaces et d’interfaces. Elle permet, en effet, d’expliquer les phénomenes importants comme
I’adsorption, la diffusion ainsi que la croissance cristalline. La surface est le lieu
d’interactions entre le matériau et son environnement. Par conséquent, les surfaces jouent un
role essentiel dans un grand nombre d’applications en nanotechnologie. Elles sont souvent
utilisées comme des supports pour les nano-objets et interviennent directement dans les
propriétés du matériau qu’on souhaite réaliser. A I’échelle atomique, une surface représente
un environnement trés asymétrique ou les atomes ont une coordination et une structure
¢lectronique modifiées par rapport aux atomes du volume. Il en résulte que la structure de la
surface peut étre radicalement différente d’une simple terminaison du cristal [1].

Les premiers travaux de la physique des vibrations des surfaces sont réalisés par Lord

Rayleigh (1882), qui étudia la propagation des ondes en surface des milieux continus [2]. En
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suite, en 1911, Love traita un autre type d'onde de surface qui peut exister lorsque une couche
d'un matériau isotrope est supportée par un substrat d'un autre type de matériau isotrope [3].
De plus, la surface d’un solide abaisse les fréquences des vibrations en volume, causant
I’apparition d’ondes de surface (localisées) et des variations de la densit¢ des états
vibrationnelle. En conséquence, elle doit contribuer, de fagon spécifique, aux propriétés
vibrationnelles du solide [4].

La formation des alliages est un sujet compliqué dans la science des matériaux, on parle d’un
alliage qui est le Cu — Pt. Ce sont des alliages trés intéressants du point de vue de leurs
propriétés catalytiques, et magnétiques. Pour cela ces alliages de surface ont été largement
étudiés par plusieurs auteurs [5-10], et ce pour leur intérét technologique et scientifique, dans
I’adsorption, la réactivité, la catalyse, ...

Dans ce chapitre, on s’intéresse a une surface métallique ordonnée Cu-Pt (111), obtenue par
dépot d’atome de cuivre sur un substrat de Platine d’une fagon que chaque atome de platine

sera entouré de six atomes de Cuivre.
IV. 1 Premiere zone de Brillouin et direction de symétrie de la surface [111]
e Réseau direct

La structure du réseau direct de la surface (111) est hexagonal (Fig. IV. 1), elle est définit par

les deux vecteurs de base aet b suivants :

________ S
________ S
@ o @
el b e
e e e
e SR
& el o
""""" e e
......... P

Figure. IV. 1. Représentation des réseaux directs de la surface (111).
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)

(7

a et b <a/0\/§)'
a/2\?2

e Réseau réciproque

Le réseau réciproque du réseau direct de la surface (111) (fig. IV. 2) est obtenu a ’aide des

- - .
deux vecteurs de base A* et B*comme suit :

Figure. IV. 2. Représentation du réseau réciproque de la surface (111).

Un simple calcul numérique permet d’avoir les résultats suivants :

-2 2/37I/
L (#/2/3) . a
A* a *
0 2\/Zt/a
|1‘T* :4 2/37T/a ||§* :4 2/37T/a

e Premiere zone de Brillouin
La premiére zone de Brillouin du réseau hexagonal de la structure cubique a faces

centrées dans la direction (111) est définie dans le réseau réciproque.
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Sur la fig. IV. 3, nous avons représenté la premiére zone de Brillouin réduite, les points

remarquables de cette zone sont les points de haute symétrie I', K et X.

Figure. IV. 3. Représentation de la premicre zone de Brillouin réduite de la surface (111).

IV. 2. Représentation d’une structure cristalline dans un cfc (111)

Les atomes dans une structure cristalline cubique a faces centrées suivant la direction [111]
sont arrangés de la maniére suivante : un empilement de plans ordonné (ABC ABC, ...) qui
est une structure hexagonale comme on I’a représenté sur la figure fig. IV. 4.

ZA [111

Figure. IV. 4. Empilement atomiques Figure. IV. 5. Premiers et seconds
ABC d’une structure cristalline cfc suivant voisins d’un atome en volume suivant
la direction [111]. la direction [111].
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IV. 3. Dynamique vibrationnelle d’un guide d’ondes parfait

La région d’étude en volume suivant la direction [111] est représentée sur la fig. IV. 5.
Un atome de cuivre en volume est entouré par 12 premiers voisins situés a une distance
a /2, et 6 seconds voisins a une distance a.
L’écriture des équations du mouvement pour un atome dans la région de volume permet de
déterminer la dynamique vibrationnelle en volume du substrat de platine loin de la région de
surface. Pour cela, on a pris en considération les premiers et les seconds voisins dans le

cadre de I’approximation harmonique associée au modele des forces centrales. Chaque atome

en volume, son équation du mouvement est la suivante :

[Q% — (4 + 2.7) + 3 cosg, cos3@, + (1/6) cosg, (Ze'x + Z~te™¥x) + (2r/3)(Ze™¥=
+Z7leTex) + (1/3)(1 + rco @) Ze™2Px + Z71e2Px)|u, (A)
+ [(V3/6) isinp, (Ze'x — Z7te~x) —V3simp, si Bo,
— (V3/3)risi Re, (Ze 2%x — Z71e20x)|u, (A) + [(V2/3) cosp, ({e'?x
+Z temix) — (V2/3)(1 + rcoR @) (Ze™120x 4 77 1ei2¢x)
+ (V2r/3) (Ze™**x + Z~te~4Px)|u,(A)
[(V3/6)isimp, (Ze'#x — Z71e#x) —3sinp, si B, — (V3/3)risi Re, (Ze 12¢x
— Z71eP)u, (A) + [Q* — (4 + 2.7) + cos@, c0s3¢,
+ 2cos2¢, + (1/2) cosg, (Ze'%x + Z7e %) + rco ¢, (Ze'2¥x
+Z7te™20x)Juy, (A) + [(V6/3) isimp, (Ze'x — Z71ei0x)
+ (V6/3)risi R, (Ze~2%x — Z71ei2¢x)|u, (A)
[(V2/3) cosgy, (Ze'Px + Z71e™x) — (V2/3)(1 + 1 coR @) (Ze 2¥x + Z71ei2¢x)
+ (V2r/3)(Ze™x + Z e~ 4Px)|u, (A)
+[(V6/3)isinpy, (Zelx — Z7te~i¢x)
+ (V6/3) risi Re, (Ze™12¢x — Z71ei2¢x)|u, (A)+[Q* — (4 + 2.7)
+ (4/3) cosg, (Ze'x + Z71e™0x) + (r/3)(Ze™*¥x + Z 1~ 1¥x)
+(2/3)(1+7co ¢, )(Ze 0% + Z71ei20%)|u,(A) (4.1)
Ou 0? = kﬂlwz est la fréquence normalisée, r = i—i le rapport des constantes de force premier

et second voisins k;, k, respectivement, et Z le facteur de phase, satisfaisant la condition

d’évanescence suivant la direction cartésienne Oz. Les facteurs de phases suivant les
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directions ox et oy sont définis par les grandeurs suivantes : ¢, = (ﬁg)qx et @, = (%)qy ,

gx et q, étant les composantes suivant x et y du vecteur d’onde du réseau réciproque.
Les équations du mouvement que nous avons trouvé avant, peuvent se mettre sous une

forme matricielle :

[Q*] — D(e?x, ey, Z,1)]lu) = 0 (4.2)
Ou D représente la matrice dynamique en volume, elle est de taille (3%3), et [ c’est une
matrice identité de méme taille que la matrice D.
La condition mathématique pour que le systéme matriciel (4.2) ait des solutions non triviales est

que le déterminant soit nul, ¢’est-a-dire :

det[Q*] — D(e®x,e%v,Z,1)] = 0 (4.3)
Cette équation peut se mettre sous forme d’une équation caractéristique séculaire de degré 6
en Z, a savoir :

Ag + A1 Z + Ay 7% + A3Z3 + A2t + AsZ® + AgZ® = 0 (4.4)
ou les coefficients 4, sont des constantes dépendantes de €, ¢, ¢, et r. Par ailleurs, la
symétrie de notre modele en volume permet de déterminer que si Z et une solution pour
’équation (4.4), le facteur de phase Z 1 est aussi une autre solution.

Pour satisfaire la condition d’évanescence qui est Z < 1, on ne peut prendre que les 3
valeurs acceptables physiquement pour Z parmi les solutions possibles de 1’équation (4.4). Le
champ d’évanescence est alors déterminé en volume pour le systetme de surface alliage

considéré puisque ces solutions constituent dans I’espace {Q, ¢, (py} la base des modes

évanescents.

IV. 4. Courbes de dispersion
La relation de dispersion calculé dans le cadre de I’approximation harmonique dans le réseau
réciproque du réseau hexagonal suivant les directions de hautes symétries de la premiére zone

de Brillouin I'M, I'K et KM , avec :

F = (090,0), K = (O,z_ﬂ-,oj et M _ (272' 272' 0]

Va 3’ \3a’

Les résultats trouvés sont illustrés sur la figure (IV. 6).
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A

Figure. IV. 6. Courbes de dispersion d’une structure cfc [111] parfaite
dans les directions de haute symétrie.
La courbe de dispersion est représentée sur la figure (IV.6). Cette derniére représente les
modes de phonons de la structure cubique a faces centrées suivant la direction [111], en
fonction des vecteurs d’onde pris le long des directions de haute symétrie dans la premicre
zone de Brillouin. Dans la premiere direction I'-M, nous remarquons que la courbe de
dispersion contient trois types de branches : deux branches transversales (notées T1 et T2)
pour lesquelles les vibrations se propagent perpendiculairement au mouvement des atomes, et
une autre branche longitudinale (notée L) pour laquelle la direction de propagation de la
vibration et le déplacement des atomes sont colinéaires. Le méme comportement est bien
observé dans la direction I'-K. Tandis que le long de la direction K-M, nous remarquons
I’existence de trois modes transversaux et longitudinaux. L’ensemble des vibrations est décrit
pour des vecteurs d'ondes de la premicre zone de Brillouin, par conséquent, nous obtenons
deux modes propres par branche. L'analyse de 1'évolution des courbes de dispersion permet de
relever l'intervalle de propagation des modes (transversaux et longitudinaux) dans chaque

direction de haute symétrie, comme nous I’avons résumé dans le tableau (IV.1) ci-dessous.

Mode transversal 1 Mode transversal 2 Mode longitudinale
-m Q € [0, 1.632] Q € [0, 2.053] Q € [0, 2.63]
-K Q € [0, 1.955] Q € [0, 2.75] Q € [0, 2.15]
K-M Q € [1.955, 1.363] Q e [2.75, 2.47] Q e [2.15, 1.59]

Tableau IV. 1. Intervalle de propagation des modes dans les directions de haute symétrie.
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IV. 5. Calcul des facteurs de phase
Les relations de dispersion calculées n'ont pas la forme convenable pour le probléme qui nous
intéresse, comme les ondes élastiques localisées au voisinage des défauts. Pour cela, il faut

calculer les modes évanescents du systéme (|Z| <1) en plus des modes propageant définis

dans le guide d’onde parfait auparavant. En effet, on doit tenir compte les modes évanescents
du systéme, et non seulement les modes propageants, donc pour chaque fréquence Q donnée,

on doit prendre toutes les solutions|Z| <1. Par ailleurs, la solution a notre probléme c’est

d’utiliser la méthode du déterminant.

Pour compléter la description des relations de dispersion, en tenant compte aussi bien des
modes atténués que des modes propageants, il est trés important de représenter sur un
graphique les facteurs de phase (d’atténuation) Z en fonction de la fréquence normalisée Q.

L’¢évolution des modes propres de vibrations dans 1’espace est donnée par la fig. VI. 7.

1.4 T T T T

mmmasanss model
m—— mode2
mode3

0,6 _

] \
L ie] el NS TR

Q

Figure. IV. 7. Evolution des facteurs de phases en fonction de la fréquence normalisée Q.

IV. 6. Matrice dynamique du systéme de surface alliage Cu — Pt[111]

Les équations du mouvement gouvernant les déplacements vibrationnels des atomes des
différents sites du systéme, en présence de la surface, sont obtenues a partir de 1’équation
(1.4).

Dans notre calcul numérique, il faut déterminer les constantes de force qui relient les atomes

premiers et deuxiémes voisins entre les atomes dans le systéme de surface alliage ordonné,
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que nous avons déja définis. Les résultats sont donnés en fonction de la longueur de liaison
entre les sites atomiques correspondants. Les résultats obtenues pour les paires atomiques

(Cu-Cu)', (Cu-Cu)?, (Pt-Pt)!, (Pt-Pt)%, (Cu-Pt)' et (Cu-Pt)* sont regroupés dans le tableau

suivant :
Type de paire Longueur de liaison (/f) Constantes de force (J. m'z)
(Cu-Cu)’ 2.566 27.5
(Cu-Cu)* 3.615 01.4
(Pt-Pt)! 3.28 35.24
(Pt-Pt) 3.77 1.203
(Cu-Pt)" 2.67 28.64
(Cu-Pt)* 3.77 1.02

Tableau. IV. 2: Distances entre premiers et seconds voisins pour le systeme alliage cuivre ete
platine.

La matrice dynamique D du systeme considéré, de surface alliage Cu-Pt(111), trouve son
origine en écrivant les équations du mouvement vibrationnel des atomes (A), (B), (C), (D), et

(E), indiqués sur la Fig. I'V. 10.

Couche 1

B
,;”’»

e

A A A A A '

Couche 2

Couche 3

Figure. IV. 8. Représentations d’une surface métallique Cu-Pt(111).
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Figure. IV. 9. (a) Représentation schématique de la 2°™ couche de la surface alliage Cu-

Pt(111), (b) Représentation de la premiére zone de Brillouin.

Figure. IV. 10. Représentation schématique de la surface alliage Cu-Pt(111).
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L’ensemble des équations du mouvement vibrationnel des atomes définis
précédemment constitue un systeéme linéaire homogene. Celui-ci, peut se mettre sous forme
d’une matrice rectangulaire D, contenant plus d’inconnus (18 inconnus) que d’équations (15

€quations), telle que :

[D]lv) = 10) (4. 5)

Avec

dim[D] =12x18
dim|u) =18x1

dim|0) =12x1

ou |u) est un vecteur colonne décrivant les déplacements vibrationnels de tous les atomes

d’une maille élémentaire de la zone considérée.

IV. 7. Matrice de raccordement

Notre but dans cette étude est d’établir les relations de raccordement entre les déplacements
vibrationnels des atomes appartenant a la surface alliage et les champs vibrationnels des
modes évanescents en volume. Pour cela, nous allons représenter les déplacements atomiques
des sites appartenant a la région de raccordement par une combinaison linéaire de vecteur {R}
définissant un espace fini. La connaissance des facteurs de phase [Z, 1/Z], caractérisant les
modes évanescents dus a la présence de la surface et déterminés a partir de 1’étude précédente
en volume, permet de faire cet état de raccordement.

Pour un atome appartenant a la région de raccordement de notre systéme de surface alliage,

on peut décrire ses déplacements vibrationnels a I’aide de la relation suivante :

1=3
Ug (e, ny,my) = z Z;” P(a,i) R (4.6)
i

Ici a représente ’une des trois directions cartésiennes, et P(a,i) sont les poids pondérés
associés aux différents modes évanescents. Ils sont déterminés a I’aide des cofacteurs de la
matrice dynamique en volume D définie auparavant.

Le vecteur |u) décrivant tous les déplacements vibrationnels de tous les atomes d’une maille
¢lémentaire de la zone considérée, peut étre décomposé en deux parties : la premiére est

notée par [irr), elle est constituée par les déplacements atomiques des cinq sites irréductibles
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formant la région de la surface c’est-a- dire les atomes (A), (B), (C) et (D). Quand a la
seconde notée par |rac), elle est formée par les déplacements associés aux sites raccordés (E),

ceci pour la base |R). Ainsi on écrit :

[y = ("m) .7)

|rac)
Avec
dimlirr) = (12x 1)
dim|rac) = (6x 1)

A partir de 13, le raccordement des atomes peut étre décrit a 1’aide des expressions suivantes :

(i)Y (I)d RO lirr) 18
lu)_<|rac)>_ 0 R <|R)> (4-8)

ou I, est une matrice identité de dimension (12x12) ; et Rj, et R, sont des matrices carrées de

dimension (3 x 3).

I;j O
En mettant D, = |0 Ry| , le systéme d’équation (4.8) peut s’exprimer a 1’aide de cette
0 R,

matrice comme suit :

| )_(Iirr))_ (I)d RO <|irr)>_ D <|irr)> 4.9)
Y\ Irao) " | g\ iR )T R |

La matrice D, de dimension (18x%12) est appelée matrice de raccordement.

En utilisant cette relation, on peut réécrire le systeéme d’équations (4.5) comme suit :

[D(12x18)].[Dr(18x12)]<|fg>> = 10) (4.10)

Soit encore
[D.(12x12 ](Iim>— 10) 4.11
sz () = (4.11)

avec Dy définit comme étant le produit matriciel des deux matrices D et D,.
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Ceci, pour des valeurs des rapports des constantes de forces, les modes propres de phonons de
surface localisés au voisinage de la surface alliage métallique ordonnée Cu-Pt(111) sont
déterminés a 1’aide de la relation de compatibilité suivante :

det[Ds(12x12)] = 0 (4.12)

IV. 8. Les états localisés
IV. 8. 1. Les états localisés au niveau d’une interface propre en platine Pt(111)

Les propriétés vibrationnelle du notre systéme surface alliage métallique Cu-Pt(111) sont
présentées dans cette partie. Nous avons calculé les phonons localisés de la surface propre
Pt(111), qu’on va utiliser comme systeme de référence dans le but de connaitre 1’influence
des atomes de cuivre sur cette surface. Les phonons de surface calculés sont mentionnés par
des lignes noires pour la surface propre Pt(111) et la surface alliage sont calculés, en général,
suivant les directions de haute symétrie 'M, MK, et KI' comme montré les figures. IV. 11 et

Iv. 12.

T M K r

Figure. IV. 11. Les courbes de dispersion des phonons de surface calculées pour la surface
propre Pt(111) avec la bande des phonons en volume.
Les états de surface sont indiqués par les lignes continues.

Les résultats trouvés pour la surface propre Pt(111) sont représentés sur la figure IV. 11. Nos
calculs détaillent la présence de trois branches de phonons localisées situées sous la bande
de phonons en volume. La plus basse d’entre elles est appelée branche de Rayleigh. Aux plus

grandes longueurs d’ondes (c’est-a-dire au voisinage du point I') ce mode correspond
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essentiellement aux déformations vibrationnelles verticales de la surface. Nos résultats
montrent une branche de résonance dans I’intervalle MK, prés de la limite inférieure de la
bande de volume, qui devient aprés une branche de phonon de surface dans le dernier
intervalle. Nos résultats numériques montrent une résonance dans I’intervalle KT. Nos

résultats montrent, aussi, 1’existence de deux branches de phonon a des énergies plus élevées.

IV. 8. 2. Les états localisés au niveau d’une interface Alliage Cu- Pt(111)

Sur la figure IV 12, les résultats correspondent aux phonons de surface de la surface
alliage ordonnée Cu-Pt(111). La branche de Rayleigh pour la surface Pt(111) est maintenue
est modifiée seulement tres légérement pour la surface alliage. Cependant, trois nouvelles
branches apparaissent au-dessous de la bande de volume le long des directions de haute
symétrie TM, MK etKI. Les branches de phonons dans les deux gaps d’énergie sont
fortement modifiées par la présence des atomes de Cuivre dans la couche intérieure de la
surface alliage. Etant donné que la masse atomique effective et les constantes élastiques
diminue et augmentent, respectivement, dans une représentation de champ moyen, pour la
couche extérieure, il est susceptible que les branches de phonons de la surface Pt(111) soient
poussées vers les hautes énergies dans la surface alliage ordonnée ; pour étre remplacées par

des résonances dans les gaps d’énergie supérieures.

Figure. IV. 12. Les courbes de dispersion des phonons de surface calculées pour la surface
alliage Cu-Pt(111) avec la bande des phonons en volume. Les états de surface sont indiqués
par les lignes continues.
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En outre, dans les branches de phonons de surface de la surface alliage en comparaison
a celles de la surface propre Pt(111), est 1’apparition de nouvelles branches de phonons
optiques. En effet, le systeme de surface alliage exhibe trois telles branches de phonons de
surface. L’une d’entre elles apparait juste a la limite supérieure de la bande des phonons en
volume, quand aux deux autres elles sont localisées plus haut au-dessus de cette bande. C’est
claire que ces nouvelles branches de phonons de surface sont induites par la présence des
atomes de Cuivre entourés par six plus proches voisins d’atomes de cuivre dans la couche

atomique intérieure.

IV.9. Densité d’état vibrationnelle

Les densités d’états vibrationnelles locales de notre systeme sont calculées numériquement
par site atomique dans la couche de surface intérieure. Ces densités d’états sont données dans
les unités arbitraires, en fonction de la fréquence normalisées Q2 dans la premiere zone de
Brillouin. Sur la figure IV. 13 nous représentons les densités d’états vibrationnelles pour un
site atomique de platine dans la couche atomique intérieure de la surface propre Pt (111),

comme référence pour comparer avec la surface alliage Cu-Pt(111).

| ] Pt surface propre

-
T
1

LDOS((arbitrary units)

Q

Figure. I'V. 13. La densité d’états vibrationnelle locale des sites atomiques de platine de la
surface propre Pt(111).
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T
| | Pt surface propre
Pt 2éme couche

LDOS (arbitrary units)

A

0.5 1.5 2.5 3.5
Q

Figure. I'V. 14. Les densités d’états vibrationnelles locales des sites atomiques de Pt dans la
couche 2 atomique de la surface alliage avec celui de la densité d’états vibrationnelle de la

surface propre Pt(111) .
2 T T T
| ] Pt surface propre
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Figure. IV. 15. Les densités d’états vibrationnelles locales des sites atomiques de Cu dans la
couche 2 atomique de la surface alliage avec celui de la densité d’états vibrationnelle de la
surface propre Pt(111) .
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Conclusion

Ce travail reporte une investigation des propriétés vibrationnelles de la surface alliage
ordonnée Cu-Pt(111) obtenue par le dépot d’atomes de Cu sur la surface (111) d’un substrat
de platine. La méthode de raccordement employée ici pour les calculs analytiques et
numériques de ces propriétés vibrationnelles en surface, s’avere étre un outil théorique de
base et efficace. Tout d’abord, le résultat le plus remarquable dans nos calculs est 1’apparition
de nouvelles branches de phonons pour la surface Cu-Pt(111) en comparaison avec la surface
propre Pt(111). En effet, le systéme de surface alliage ordonnée exhibe trois telles branches
de phonons de surface. Quant aux résultats des densités d’états, ils montrent une diminution
remarquable dans le spectre des densités d’états vibrationnelles des sites atomiques de platine
dans la surface alliage, en comparaison a celle du site atomique de platine en deuxi¢éme
couche dans la surface propre Pt(111). Ces différences sont dues essentiellement a la présence
d’atomes de Cuivre dans la surface alliage, ce qui correspond a un transfert net d’activité

vibrationnelle a partir des sites atomiques de platine aux sites atomiques de cuivre.
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Conclusion et perspectives

La demande du marché dans le domaine des matériaux multifonctionnels est en croissance
continue. Face a cette situation, les scientifiques essayent de trouver des matériaux innovants,
en combinant différents types de matériaux. La plupart des travaux sont tournés vers
I’exploration des interfaces obtenues par 1’assemblage de différents films et couches
atomiques. Cette voie extrémement prometteuse s’appuie sur le fait que certaines propriétés

des matériaux sont intimement liées a leur structure.

Dans cette thése, nous avons développé une approche analytique basée sur des simulations
numériques permettant le traitement des phénomenes de localisation des ondes vibrationnelles
dans les structures cfc suivant les directions de haute symétrie. L’étude est menée en utilisant
la méthode dite de raccordement, introduite pour la premiere fois par Feuchtwang, en 1967,
et reprise et appliquée par Szeiftel et Khater, en 1987. Le développement de cette théorie
dans I’approximation harmonique, décrivant toutes les interactions des plus proches voisins,
permet de décrire le mouvement de vibration des atomes d’un systéme donné par un nombre
fini d’équations et de déterminer les modes vibrationnels localisés au voisinage des surfaces,
interfaces et autres inhomogénéités a partir des valeurs et des vecteurs propres de la matrices
dynamique. Elle permet aussi de représenter les densités d’états phononiques locales

associées.

Nous avons examiné les propriétés dynamiques de deux types d’interfaces dans des structures
cfc suivant deux directions, [100] et [110]; la premiere est de type A/B, et la deuxiéme est de
type A/B/A. A partir de la matrice dynamique des systémes perturbés, nous avons tracé les
¢tats localisés au niveau des interfaces pour trois cas différents des masses atomiques :
mp<m;, mp = m;, et mp> m; et dans chaque cas, nous avons considéré trois possibilités de
I’environnement élastiques, a savoir : I’adoucissement, 1’homogénéité et le durcissement des
contraintes au niveau de zones d’interfaces. Nous avons aussi déterminé les densités d’états
vibrationnelles associées aux sites appartenant a la zone inhomogene. Par ailleurs, nous avons
réalisé des applications sur des cas réels, nous citons : Cu/Pt, Au/Pd et Cu/Pd, apres avoir

calculé les constantes €lastiques qui relient les différents atomes dans chaque structure. Notre
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¢tude a montré que l'inhomogénéité dans une structure cristalline influe considérablement sur
les propriétés vibrationnelles des systémes. En effet, le défaut atomique crée toujours de
nouveaux ¢tats localisés dans son voisinage. Notons aussi que le nombre de branches qui
apparaissent et les spectres des densités d’états vibrationnelles dépendent fortement des
masses des atomes composant ’alliage et des constantes €lastiques qui relient les différents
sites. Les interfaces atomiques conduisent a I’apparition de plusieurs types de résonnances.
Ces dernicres sont dues a I’interaction entre les modes propageants du volume avec les états
localisés au voisinage du défaut et d’autres sont issues de I’interaction entre le continuum et
les réflexions multiples.

Les résultats les plus remarquables dans nos calculs est I’apparition de nouvelles branches de
phonons pour la surface Cu-Pt(111) en comparaison avec la surface propre Pt(111). Quant
aux résultats des densités d’états, ils montrent une diminution remarquable dans le spectre
des densités d’états vibrationnelles des sites atomiques de Pt dans la surface alliage, en
comparaison avec celle du site atomique de Pt en premicre couche dans la surface propre
Pt(111). Ces différences sont dues essentiellement a la présence d’atomes de Cu dans la
surface alliage, ce qui correspond a un transfert net d’activité vibrationnelle a partir des sites
atomiques de Pt aux sites atomiques de Cu.

La présence d’interfaces dans une structure peut jouer le role d’un filtre sélectif pour certaines
ondes, ils permettent ainsi d’apporter une réponse compléte sur 1’impact de la morphologie
de I’interface sur les propriétés vibrationnelles des atomes dans le systéme. La maitrise
parfaite des propriétés des systeémes en présence d’interfaces et de surfaces va contribuer a la
fabrication et la production de matériaux de caractéristiques améliorées, multi fonctionnels

moins coliteux, plus légers et plus fiables par la réalisation de revétements atomiques.
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Perspectives

Comme perspectives, nous proposons :

e Appliquer la méthode de raccordement a des interfaces alliages.

e FEtudier les propriétés vibrationnelles d’un autre type d’interface qui est la structure

hexagonale compact.
e Calculer la diffusion phononique, le transport thermique pour ces mode¢les.

e Explorer les interfaces dans le but de chercher de bons matériaux isolants pour les

ondes sonores (réduction de bruit).

e Prendre en considération d’autres interactions, telle que I’interaction entre les

¢lectrons et les phonons.
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Résumé

Le travail réalis¢é dans le cadre de cette thése constitue une contribution a une meilleure
compréhension des propriétés vibrationnelles des interfaces et surfaces métalliques de structure
cfc suivant les directions de haute symétrie.

Nous nous intéressons, en particulier, a la dynamique des réseaux et les propriétés
vibrationnelles des structures cfc en présence de défauts structuraux et défauts implantés.
L’utilisation de ces nanojonctions métalliques dans les applications industrielles est
subordonnée a la maitrise des propriétés dynamiques des surfaces en contacts. Afin de
comprendre le transport €lectronique et énergétique dans ces structures, il est trés important de
connaitre les processus de dispersion et de diffusion des modes vibrationnels aux interfaces et
surfaces alliages. Nos résultats montrent que le comportement des phonons aux interfaces est
modifié comparativement au volume. Les défauts créent de nouveaux états de phonons, localisés
au niveau de la zone perturbée. Ces derniers sont une signature caractéristique de chaque

configuration cristalline et de chaque type de défaut.

Mots- clés : Interfaces et surfaces métalliques — Etats localisés et VDOS
Dynamiques des nanostructures

Abstract

The work, presented in this thesis, constitutes a contribution to a better understanding of the
vibration properties of the interfaces and the metallic surfaces of fcc materials, in the high
symmetry directions.

In particular, we are interested to dynamic networks and the vibrational properties of the fcc
structures, in the presence of the structural and implanted defects. The use of the metallic
nanojunction, in industrial applications is subordinated to the mastery of the dynamic properties
of surfaces, which are on contacts. In order to understand the electronic and energy transport in
these structures, it is very important to know the process of dispersion and diffusion of the
vibration modes at the interfaces and surfaces alloys. Our results show that the behavior of the
phonons at the interfaces is modified compared to those of the bulk. The defects create new
phonons localized vibration states, at the perturbed domain. The latter are a characteristic

signature of each crystalline configuration and of each defect types.

Keywords: Metallic interfaces and surfaces — Localized vibration States and VDOS
Nanostructure dynamics
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