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Introduction générale

Introduction générale

Le développement des nanosciences a vu 1’émergence d’une nouvelle génération de
matériaux et des smart-matériaux dans tous les domaines. La plupart de ces nouveaux
matériaux sont obtenus par la réduction des dimensions des matériaux conventionnels. lIls sont
dits nanomatériaux.ils possédent des propriétés physiques extraordinaires.

Aujourd’hui, la course est lancée, a 1’échelle mondiale, afin de maitriser leur utilisation
industrielle. Ce qui a donné naissance aux nanotechnologies [1].

Parmi ces nanomatériaux, nous citons entre autres les films minces auxquels des
nouvelles propriétés telles que la 1égéreté et la fiabilité sont associées.

Un film mince est une fine pellicule d’un matériau déposé sur un autre, dont 1’une des
dimensions qu’on appelle 1’épaisseur est fortement réduite de telle sorte qu’elle varie de
quelgues nanometres a quelque micromeétre [2]. Cette faible distance entre les deux surfaces
limites entraine une perturbation de la majorité des propriétés physiques.

Tres souvent un tel petit nombre de couches atomiques possede des propriétés tres
intéressantes. Dans ces conditions, le phénomene de réflexion optique ou d’absorption
peuvent étre connu de maniere trés précise, de méme pour la conductivité électrique. La
différence essentielle entre le matériau a I'état massif et celui en couches minces est liée au
fait que dans I'état massif on néglige généralement avec raison le role des limites dans les
propriétés, tandis que dans une couche mince ce sont au contraire les effets de confinement
lies aux surfaces limites qui sont prépondérants. 1l est assez évident que plus I'epaisseur sera
faible plus cet effet de bi-dimensionnalité sera important. En revanche, lorsque I'épaisseur
d'une couche mince dépassera un certain seuil I'effet d'épaisseur deviendra minime et le
matériau retrouvera les propriétés bien connues des matériaux massifs classiques.

Les applications des couches minces dans le domaine technologique sont diverses et
variées [3]. A titre d’exemples :
En optique, ces couches sont utilisées dans les revétements anti-réflexion pour lentilles,
cellules photovoltaiques, revétements pour miroir aussi.
En chimie, sont insérés comme barriere de diffusion, protection anti corrosion, capteurs a gaz,
revétements catalytiques, couches protectrices, etc.
En mécanique, ils permettent la réduction de friction et 1’amélioration de I’adhésion, la
résistance mécanique et la dureté.
En magnétisme, ils représentent les éléments de stockage d’information (disque dur, mémoire

vive RAM), dispositifs de sécurite.
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En électronique, ils sont a la base des nano-résistances, capteurs piézoélectriques, transistors
diodes, circuits intégrés miniaturisés dans les micros et téléphones portables, etc.

En médecine, ils sont incorporés dans les capteurs neurologiques, revétements d’implants.

Le défit majeur, aujourd’hui, est que chaque film mince a ses propres propriétés. De
plus, on ne peut pas étendre 1’étude d’une couche a une autre. Dans chaque cas 1’¢élaboration
et la caractérisation et I’analyse sont a faire pour chaque couche séparément.

Il existe de nombreuses techniques de fabrication de ces couches minces [4]. Elles sont
reparties : (i) méthodes physiques [5], telles que 1’évaporation sous vide, ablation laser, MBE,
pulvérisation cathodique et (ii) méthodes chimiques, comme spray pyrolyse, CVD, sol-gel [6].
L’étude des propriétés chimiques et physiques des matériaux, en général et des films minces
en particulier, dépendent du comportement des électrons et de la dynamique des noyaux qui
les composent. Dans le cadre de 1’approximation Born-Oppenheimer, il est possible de
découpler le mouvement des noyaux de ceux des électrons, donc les propriétés peuvent étre
découplées avec une bonne approximation [7], d’une part, celles liée aux électrons et d'autre
part celles liée aux mouvements des noyaux autour de leurs positions d'équilibre.

On rappelle que la possibilité qu'ont les ions d'un métal ou d'un isolant de se déplacer
autour de leur position d'équilibre est un élément qui doit étre pris en compte dans la
description des propriétés d'un matériau. De fagon générale on peut dire que :
les vibrations des ions sont essentielles dans la détermination des propriétés d'un matériau qui
ne sont pas dominées par la contribution des électrons (chaleur spécifique a des températures
T=~10 K, dilatation thermique des solides, fusion). Ces vibrations participent au transport de
I'énergie dans un solide (conductivité thermique des isolants, propagation des ondes
acoustiques).

Les propriétés vibratoires permettent, aussi, de comprendre la variation du temps de
relaxation des électrons introduit en relation avec les phénoménes de transport dans les
métaux, en fonction de la température I'effet des vibrations du réseau sur l'interaction effective
entre deux electrons d'un matériau est a la base de la compréhension de la supraconductivité.
Les vibrations du réseau jouent un réle dans la réponse d’un matériau, en présence d'une

radiation telle que les rayons X, la lumiére visible, les neutrons, etc. [8].
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Dans ce travail, nous nous intéressons a la dynamique des atomes d’une couche mince
bien précise, composée de trois plans monoatomiques paralleles, contenant une
inhomogénéité atomique définie comme étant une substitution par un autre type d’atome.
Nous déterminons la fagon dont les sites vibrent et nous identifions les fréquences et les
modes propres de vibration et nous donnons les relations de dispersion en fonction des
grandeurs caractérisant les interactions de chaque atome avec son environnement dans le film
mince. Notre étude est menée dans le cadre de I’approximation harmonique [9].

Nous déterminons principalement les coefficients de transmission et de réflexion via les
atomes substitués [10]. La transmittance (conductance) phononique est aussi présentée [11].
On signale que, dans le cas des matériaux conducteur I’effet électronique est dominant, mais
dans les semi-conducteurs et les isolants la conduction se fait par vibration du réseau cristallin

(les électrons sont fortement liés au noyau).

Le mémoire est structuré comme suit :
Dans le premier chapitre, nous avons étudié la dynamique vibrationnelle d’un film mince
monoatomique parfait, composés de trois plans paralléles.
Dans le second chapitre, nous avons réalisé une étude portant sur la dynamique vibrationnelle
d’un film perturbé, présentant des sites atomiques substitués. Nous terminons le manuscrit par

une conclusion générale.
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Chapitre 1

Dynamique des films minces monoatomiques a trois plans paralleles parfaits

1.1) Introduction

Le probléme a résoudre consiste en I’étude de la diffusion d’ondes vibratoires dans un
cristal comportant un défaut de structure [12]. Nous devons, pour ce faire, d’abord nous
analysons le comportement de 1’onde qui se propage a travers un réseau parfait. De ce fait, il
serait possible de construire un modele contenant suffisamment de parameétres pour décrire
avec une bonne précision un systéme réel. Cependant, ce travail ne cherche pas directement a
obtenir une adéquation quantitative avec des grandeurs expérimentales, qui n’ont d’ailleurs
pas été mesurées pour I’instant. L’objectif est de faire apparaitre les phénomeénes qui nous

intéressent sans les noyer dans des difficultés numériques.

1.2) Dynamique vibrationnelle d’une couche atomique parfaite

Pour déterminer la dynamique vibrationnelle d’un systéme atomique quelconque, il
faudrait connaitre sa matrice dynamique [13]. Pour construire cette derniere, on suit les étapes

suivantes :

- Repérer la cellule unitaire du systeme,

- Ecrire les équations du mouvement de 1’ensemble des sites atomiques constituant la
cellule unitaire,

- Les équations doivent étre écrites suivant les trois axes,

- Regrouper I’ensemble des équations de mouvement sous forme d’une matrice appelée

matrice dynamique.

1.3) Description du film modéle étudié

Le modeéle est assimilé a un triple plan (plan A, plan B, plan C) infini d’atomes qui
représente un guide d’onde parfait quasi bidimensionnel. Les masses, dont les interactions
sont modélisées par des ressorts harmoniques, sont disposées aux nceuds du réseau et reliés a
leurs voisins via des ressorts dont les constantes de raideur est k; pour les premiers voisins, et

ko pour les seconds. Comme le montre la figure (1.1)
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Figure 1.1 : Représentation d’un guide d’onde parfait, constitué de trois plans
monoatomiques.

1.4) Equations du mouvement et matrice dynamique
Le mouvement des atomes dans notre systéme est décrit par I’équation dynamique de

Newton [14],

> F=ma
. |F =—kT
Ou: .
a=-w’r
west la fréquence propre d’oscillation, m est la masse de I’atome, & est 1’accélération du
mouvement, a est son amplitude et k est la constante de force entre sites.

L’équation du mouvement est donnée par 1’équation suivante :

dZ(L, L T
m, I;Ez) ZZ Yk )iy (16 — (1, 1)] (L.1)

Les indices « et B désignent les directions cartésiennes. my . est la masse de 1’atome positionné

au site |, et le vecteur U (l,t) décrit I’amplitude de vibration.
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r, est la composante cartésienne selon la direction a du vecteur r (1,/°) joignant les positions
d’équilibre des atomes | et /” et r est le module du vecteur 7 (1,1°). Le k(l,/°) est la constante de

force qui couple deux sites adjacents.

L’équation précédente doit étre réécrite pour tous les N sites atomiques composant la cellule
unitaire. Et ce dans les trois directions cartésiennes. On obtient un systéeme de 3N équations
pour N atomes. Dans ce travail, on dénombre trois (N = 3) atomes dans la cellule unitaire. Et
en tenant compte du nombre de degré de liberté par site (3ddl), on aura neuf (3N = 9)
équations.

Les solutions de ces équations du mouvement sont prises comme étant des ondes planes

harmoniques [15], qui s’écrivent sous la forme

u, (1, t) = u, (I, w)etet (1.2)

En injectant la solution dans 1’équation (1). Alors elle peut se mettre sous la forme :

wmu (Lo)= XY [r“rﬁ}k(l 1) {u, (I @)-u,(l,0) (1.3)

= B rz

Pour avoir les équations du mouvement, nous devons considérer les trois sites de la cellule
unitaire et nous projetons chaque équation (Eqg.1.3) suivant les trois directions (Ox , Oy et
Oz).

i) Site atomique I(i, j, k)
a) Suivant la direction (Ox)
—mw?u,(i,j, k) = —ky + 4k)u, (i,j, k) + kyu, i + 1,7, k) + kyu, (i — 1,7, k) +

k i+ k . . k , ,
fux (1j+1 k)+72ux(1—1,]—1,k)+72ux(z+1,]—1,k)+
2 (-1 + LK) + 2w+ 1,k + D) +2u, (- 1,k + 1) +
ky ) ) ky ) ) ky ) )
7ux(l+1,],k—1)+7ux(l—1,],k—1)+7uy(l+1,]+1,k)+
Zu,(i-1,j-Lk) = 2u,(i—1Lj+ Lk) - 2u, (i +1,j - L,k) +
Zu, i+ Lk + 1) - 2w, - Ljk+1) - 2w, + Ljk—1) +

Zu,(i-1,j,k—1)
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b) Suivant la direction (Oy)
—mw®u, (i, j,k) = = (2k; + 4ky)u, (i,j, k) + kyu, (i, + L, k) + kqu, (i,j — 1,k) +

Lo+ 1)+ LK)+ 2u, (- 1,j - LK)+ 2u, (1 + 1,/ - 1L,k) +
Zu, (- 1,j+ L) +2u, (i + Lk + 1) + 2w, (i, - Lk +1) +
Zu, (i j+ Lk =D +2u,(j - Lk— 1D +2u i+ 1)+ Lk) +
2 (-1, -1k - 2w+ 1,j - L) - 2w, (- 1Lj + Lk) +
2,6+ Lk+1D) - 2w+ Lk—1) - 2u,Gj - Lk—1) +

2, + Lk —1)

¢) Suivant la direction (Oz)
_ 2 P — . . . . . _
z\"r J» - z\YH )y z\Y )y z\\ )y
mw-u,(,j, k) (2ky + 4ky)u, (0, ), k) + kqu, (i, j, k + 1) + kqu, (i, j,k—1) +
"Z—Zuz(i+1,j,k+1)+%uz(i—1,j,k+1)+"2—2uz(i+1,j,k—1)+
"Z—Zuz(i—1,j,k—1)+%uz(i,j+1,k+1)+"2—2uz(i,j—1,k+1)+
Zu,Gij + Lk - D+ 2,6 - Lk—1) + Zu i+ Ljk +1) -
Zu, (= 1)k + 1) + 2w, (- 1,k — 1) - 2u,((+ 1,5,k — 1) +
Zu, (i, j+ Lk +1) = 2u, (i — Lk +1) + 2w, (i, - 1,k —1) -

k ..
fuy(l,] +1,k—1)

De la méme maniére, on écrit les autres équations du mouvement des sites atomiques (I+1) et
(I-2).
Comme 1’onde propageante est une onde plane harmonique [9], on introduit les notations

suivantes :

ue (T L, k) =2, "uaij, ) (1.4)

Ou Z; et Z, sont les facteurs de phase satisfaisant la condition de propagation suivant les axes
x et y. lls sont donnés par :

Zy = exp(ig, xa) = e'$* Et Z, = expiifig, xa) = '¥".
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En tenant compte de ces nouvelles notations, les équations du mouvement prendront la forme
suivante :
Suivant la direction (Ox)

[ mw? — 2ky — 4k, + (ky + kpcosd, )(Zy + Z7 D) Ju, (i, j, k)

k
+ ikysing, (Z — Z7Du, (i, ), k) + 72 (Zy + Z7Ywu, (i, j, k — 1)
k2 -1 .. k2 -1 ..
+ 7(21 +Z7)u, (i,j,k+ 1) —7(21 —Z7 u,(i,j,k—1)

k
+ 72(21 —Z{Yu,(,j,k+1) =0

Suivant la direction (Oy)
[ mw? — 2ky — 4ky + (ky + kzcosd)y)(Zl + Zl_l)]uy(i,j, k)

+ ikysingy, (Z — Z Du, (i, j, k)
+ kycospyuy, (i, j, k + D +kycospyu, (i, j, k — 1) + kysing,u,(i,j, k + 1)

— kysingyu,(i,j,k—1) =0

Suivant la direction (Oz)

[ mw? — 2ky — 4kylu,(i,j, k) + (ki + kocosep, +%(Zl + Z7Du, (i, j, k — 1)
+ (ky + kycos, + %(Z1 + Z7Du, (i, j,k + 1)
+ ikysingyu, (i, j, k + 1) ikysing,u, (i,j,k — 1)

k k
- 72(21 —Z7Yu, (G, ),k — 1) + 72 (Z; - Z{YHu, G, j,k+1) =0

(*) Le méme travail doit étre fait pour les deux autres sites.

L’ensemble des équations peut étre regroupé sous forme d’une matrice D, appelée matrice
dynamique. Elle est de taille (9x9). Elle décrit le mouvement du systeme parfait composé de
trois plans paralléle.

La matrice dynamique est donnée sous la forme suivante

10
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-D(1,1) D(1,2) 0 D(1,4) 0 D(16) 0 0 0 1
D(21) D(22) 0 0 D(2,5) D(2,6) 0 0 0
0 0 D@B3) D(34) D(@3,5) D(3,6) 0 0 0
D(4,1) o D43) D44 DMA5) 0 D(47) O D(4,9)
D| o D(52) D(53) D(G54) DG5) O o D@58 D(59)
D(6,1) D(62) D(6,3) 0 0 D(@6) Dp(6,7) D(68) D(69)
0 0 0 D(74) 0 D(76) Dp(7,7) D(7.8) 0
0 0 0 0 D(85) D(86) p(g7) D(88) 0
L0 0 0 D(9,4) D(9,5) D(9,6) 0 0 D(9,9)

Les éléments constituants la matrice sont donnees ci-apres

D(1,1) = D(7,7) = 2ky+3Ka.(Z1+Z1 ™) (ks+k,C084y ),
D(1,2) = D(2,1) = -ikssingy (Z1-Z1™),

D(1,6) =- D(6,1) =-ko/2(Z1-Z1Y).

D(2,2) = D(8,8) =2k;+3k,- cosdy(2Ki+ ka(Z1+Z17™),
D(2,5) = D(5,2) = D(5,8) = D(8,5) = - kac0sdy,
D(3,3)= D(9,9) = kj +2k,,

D(3,4) = -D(4,3) = - ko/2(Z1-Z1),

D(3,5) = -D(5,3) =- ikzsindy,

D(3,6) = -D(6,3) = ky+ kocosdy+ka/2(Z1+2;™).

D(4,4) = 2ky+4kp-(Z1+Z1) (ky+ kacoSdy),

D(4,7) = D(7,4)= D(4,1) = D(1,4) =- ko/2(Z1+Z1 ™),
D(4,9) =- D(9,4) = - ko/2(Z1-Z1Y).

D(5,5) = 2k;+4kz- cosdy(2ky+ Kao(Z1+2Z,7™),

D(5,9) = -D(9,5) = D(2,6) =- D(6,2) = D(6,8) = D(8,6) = - ikysindy,
D(6,6) = 2k;+4ks,

D(6,7) = -D(7,6) = - ko/2(Z1-Z17), ,

D(6,9) = D(9,6) = -(ki+ kaCOSdy+ kao/2(Z1+Z1™)).
D(7,8) = D(8,7) = D(4,5) = D(5,4) = - ikzsindy(Z1-Z1™)

Pour avoir les caractéristiques du mouvement vibratoire du systéeme étudié, on doit chercher
les valeurs et vecteurs propres. Pour y accéder on diagonalise la matrice dynamique. Elle est

donnée par la relation suivante :

[w?I = D(G,Y)]lu)y=0 (1.6)

11
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Ou: D(q,y) est la matrice dynamique de taille (9x9), pour chaque vecteur d’ondeq, elle
dépend des constantes de force entre les différents atomes; |: est la matrice identité de

méme rang que la matrice D, et |U> le vecteur propre des déplacements.

Pour que le systéme homogeéne ait des solutions non triviales en®*, on calcule :
det (w21 -D(q,y)) =0.
On peut déterminer ainsi, pour chaque vecteur d’onde ¢ de la premiére zone de Brillouin [16]

les différents modes de vibration dans le systeme considéré.

1.5) Courbes de dispersion
Pour faciliter le tracé des courbes de dispersion, on introduit les grandeurs normalisées.

L’équation aux valeurs propres précédente prend la nouvelle forme :

[Q°1 -D(Z,.Z,,/)]d) =0

. mew? , o , .,
Ou: 2= ” =(—)? est la fréquence normalisée ; y = ko/k; est le rapport entre les
1 Wy

constantes de forces des deuxiemes et premiers voisins du réseau parfait.

Les valeurs propres de la matrice donnent les fréquences propres de vibration Q en fonction
de ¢ telle que & = gxa. Lorsque ¢, balaie la premiére zone de Brillouin.

Sur la figure (1.2), nous avons représenté la courbe de dispersion en fonction de gy pour une

incidence fixe g, = 0.

12
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Figure 1.2 : Courbes de dispersion d’un guide d’onde parfait composé de

trois plans monoatomiques paralléles.

1.6) Discussion des courbes

On signale que les courbes sont symétriques par rapport a 1’axe vertical. Dans ce travail, nous

n’avons représenté que la moitié.

Au total, il y a neuf (9) branches correspondant aux neuf modes de vibrations

(mathématiquement les neuf valeurs propres de la matrice dynamique de 1’équation (4)).

Chaque mode se propage dans son propre intervalle de fréquence. Ces derniers sont résumés

sous forme d’un tableau.

Mode

Intervalle de propagation

Mode 1

Q e [0.00, 1,41]

Mode 2

Q e [0.00, 1.80]

Mode 3

Q < [0.00, 1.61]

Mode 4

Q e [0.90,2.00]

Mode 5

Q < [0.90, 2.41]

Mode 6

Q e [1.55,1.50,2.70]

Mode 7

Q e [1.55,2.36]

Mode 8

Q e [1.61, 3.10]

Mode 9

Q < [2.80,2.65,2.82]

13
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On constate qu’il y a deux types de modes :
1) Ceux pour lesquels leurs fréquences tendent vers zéro, lorsque le vecteur d’onde
tend vers zéro. On les appelle modes acoustiques [17].
ii) Les modes pour lesquels leurs énergies sont différentes de zéro lorsque tend
vers le centre de la zone de Brillouin. On les nomme modes optiques [18].
La forme des modes n’est pas linéaire. Et le calcul des pentes des tangentes a ces courbes
donne les vitesses de groupe (chaque mode on lui associé une vitesse).

Ces vitesses sont exprimeées analytiquement par la formule suivante :

v, :aa—? Soit v, = grad[(d)] (L.7)

Nous rappelons que ces vitesses sont indispensables pour étudier la diffusion et la propagation
des ondes élastiques dans le guide d’onde considére.
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Chapitre 2

Spectres vibrationnels liés aux substitutions atomiques dans un film
mince monoatomique a trois plans paralléles

2.1) Introduction

Malgré la maitrise des moyens de fabrication des films ultraminces, ces derniers ne sont
jamais parfaits. Des inhomogénéités sont constatées en présence des surfaces/interfaces et des
défauts atomiques [19]. Ces inhomogéniétés gouvernent une grande partie des propriétés
physiques des films. Ces défauts étaient souvent négligés par les modéles théoriques. Car leur
étude pose des problémes théoriques compliqués a résoudre, qui sont liés essentiellement a la

brisure de symétrie. Ainsi, fallait-il trouver des méthodes appropriées pour leurs études ?.

2.2) Défauts atomiques dans les films minces

Certaines propriétés des matériaux dépendent essentiellement de la structure et des défauts.
En revanche, les propriétés sont fortement influencées par la nature et la concentration des
défauts qu'ils contiennent. Ces derniers peuvent étre classés en quatre catégories : ponctuels,

linéaires, surfaciques et volumiques [20-22].

- Défauts ponctuels (0 D)
Ce sont des perturbations du réseau a 1’échelle atomique. Parmi ces défauts citons : les
lacunes, les interstitiels, les défauts extrinseques, amas de défauts, ...
Les défauts ponctuels influencent le comportement mécanique a chaud, la diffusion de la
matiére et de la chaleur, ainsi que la conductivité électrique. Dans les cristaux transparents, les
défauts ponctuels ou leurs associations peuvent former des centres colorés en modifiant les

niveaux d'énergie et les longueurs d'ondes absorbées et donc la couleur visible.

- Défauts linéaires (1D)
Ce sont les défauts atomiques a une dimension. lls correspondent a une discontinuité dans
l'organisation de la structure cristalline. On les appelle souvent les dislocations et on
distingue : dislocation coin, dislocation vis, dislocation mixte.
Les dislocations définissent plusieurs propriétés physiques des matériaux, comme la
propagation de la déformation plastique. Elles sont responsables de leur ductilité et permettent
la mise en forme des piéces métalliques. Les déformations du réseau cristallin qu'elles

induisent facilitent la diffusion d’atomes, elles permettent ainsi 1’installation de défauts a ses
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alentours ce qu’on appelle nuage de Cottrell. Comme elles influencent aussi les propriétés

électroniques des semi-conducteurs.

- Défauts surfaciques (2D)
Ce sont des défauts a deux dimensions, on peut trouver : les joints de grains, les défauts

d'empilement et les macles.

- Défauts volumiques (3D)
Les défauts volumiques sont des défauts a trois dimension est le remplacement d'une partie du
cristal par un volume d’un composé étranger. Ce dernier peut différer du cristal par sa nature

chimique et/ou cristallographique et peut étre : les précipités, inclusion.

On signale que les défauts volumiques n'ont pas les mémes propriétés mécaniques, en
particulier, le méme module de Young que le reste du matériau. Il s'ensuit des concentrations
de contrainte et donc un amorcage de rupture possible. Ils n‘ont pas non plus les mémes
propriétés chimiques. Il peut donc se produire des corrosions localisées. Enfin, ce sont des

obstacles aux dislocations.

Actuellement, plusieurs études sont menees pour comprendre leurs influences sur les
propriétés physiques d’une fagon générale. Notre contribution, porte sur 1‘¢tude de I’impact

d’une substitution atomique sur la dynamique vibrationnelles des films minces.

2.3) Dynamique vibrationnelle d’un film mince perturbé
Afin d’étudier la dynamique vibrationnelle d’un systéme perturbé, il faudrait connaitre la

matrice dynamique du film mince Dp en présence de la partie défaut.

2.4) Description du film contenant le défaut
Il est obtenu par la substitution d’une rangé d’atome suivant I’axe (Oy) au niveau du premier

plan, noté plan A. Une illustration est donnée sur la figure 3.
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Figure 2.3 : Représentation d’un guide d’onde perturbé, composé de trois plan atomiques
paralleles et contenant une substitution atomique.

2.5) Méthodes theéoriques employées pour I’étude de la dynamique vibrationnelle

Dans 1’étude de la dynamique vibrationnelle, différentes méthodes théoriques sont employeées.
Parmi ces méthodes, on cite la méthode de Slab [23, 24], la méthode de Green [25, 26] et la
méthode de raccordement.

Dans notre étude, nous avons utilisé la méthode de raccordement [27].

2.5.a) La méthode de raccordement

Cette méthode a été introduite pour la premiére fois par 1’allemand Feuchtwang lors d’une
¢tude de 1’équilibre de la structure statique d’un réseau cristallin semi-infini a trois
dimensions [28]. Elle a été reprise en 1987 par les deux chercheurs Antoine Khater et Jacob
Szeftel dans deux articles ; le premier étant un développement du formalisme mathématique
utiliseé et le second une application aux surfaces Ni(100) et Ni(100) + ¢ (2x2).

Depuis, la méthode de raccordement a contribué a I’étude de la dynamique vibrationnelle

d’un grand nombre de systémes physiques nanostructurés.
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2.5.b) Principe de la méthode
Cette méthode consiste a décrire le mouvement de vibration des atomes par un nombre fini
d’équations. Son application exige que le systeme considéré soit devise en trois zones.
% zone parfaite : zone loin du défaut, elle est caractérisée par une périodicité 3D et
c’est-elle qui permet le tracé des courbes de dispersion.
% zone de défaut (perturbée) : c’est la région qui renferme tous types de

nanostructures, de défauts et dans cette zone la périodicité est brisée.

X/

%* zone de raccordement : composée des atomes situés entre les régions parfaites et les
atomes de la zone perturbée. Elle permet dans la modélisation théorique de raccorder
analytiqguement les modes induits par le défaut avec les états de vibration.

N
o N N N
> o N o o
@ > o > CDD
@ S 5]
kel o D o
o D D o
= = o = 2
D, QD @D Q —-
= o a o =)
[¢°] (@) O —
o (LR o @
= =h =
o o} o
) E_ )
3 3
@ ]
> S
— —
M M+1

Figure 2. 4 : Représentation schématique d’un solide en présence d’un défaut selon le
concept de la méthode de raccordement.

2.6) Equations du mouvement et matrice dynamique du film perturbé

Pour écrire les équations du mouvement on fait appel a 1’équation 3 du chapitre 1.
Pour ces systemes I’écriture des équations du mouvement des atomes qui se trouvent entre les
colonnes (M) et (M+1) (atomes des zones defaut et de raccordements), permettent d’aboutir a
la matrice dynamique Dp du systéme perturbé. Elle a une forme rectangulaire, elle s’écrit sous
la forme :

lirr)

[D,]|uy=[Dy1] =10) (2.8)
|rac)
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Ou le vecteur |u> représente les déplacements de tous les sites appartenant a la zone comprise

entre les colonnes (M) et (M+1) de la figure (4). 1l est composé deux parties : la premiére

|irr> constituee par les déplacements des sites irreductibles formant la région défaut, et la

seconde |rac> formée par les déplacements associés aux sites raccordés (colonnes M et M+1).

Cette matrice constitue un point de départ incontournable pour le calcul d’importantes
grandeurs physiques.

Dans notre cas, on aboutit a une matrice de taille (27x45).
2.7) Matrice de raccordement

Comme la matrice dynamique du film perturbé est rectangulaire, on doit utiliser un moyen
pour avoir acces aux propriétés dynamique du film. L’une des solutions possible est I’emploi
de la méthode de raccordement. Cette derniére consiste a relier analytiquement les amplitudes
du mouvement des sites adjacents aux mouvements des sites de raccordement via les
grandeurs dites de raccordement (poids ponderés). Ces derniers sont issus de 1’étude de la
dynamique du film parfait sans défaut. On obtient une autre matrice rectangulaire, notée R, de

dimension inverse de la matrice dynamique [29].
Dans ce travail, la matrice de raccordement est de taille (45%27).

- Le produit matriciel entre la matrice dynamique et la matrice de raccordement permet
d’obtenir une matrice carrée. Cette derniére matrice permet de calculer toutes les grandeurs

physiques voulues.

lirr) lirr)
[Dp(27x45)].[R(45x27)]] [T) |=[S(27x27)] |T) |=0 (2.9)
R) R)

2.8) Calcul des grandeurs physiques

Dans ce travail, on s’est intéressé a la diffusion des ondes élastiques via la chaine atomique
substituée. En particulier, nous calculons les coefficients de transmission et de réflexion et la

conductance des phonons.
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2.8.a) Les coefficients de transmission et de réflexion

Les coefficients de réflexion et de transmission sont donnés, respectivement, par :

,:p,z=v_v _[2 (2.10a)
vv vv V; vv
to=lr p=Yepr | (2.10Db)
vv vv V* vv

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

perturbée, 1’effet de ce mode est négligeable.

Nous soulignons par ailleurs, en supposant que I’onde incidente a une amplitude normalisée,

que la somme des coefficients r et t est égale & I’unité (un).
Dt +r)=1 (2.11)

Ceci qui se traduit dans les phénoménes de diffusion par la conservation du courant (dans le

cas électronique) ou la matrice de diffusion est toujours unitaire.

2.8.b) Conductance phononique

La conductance phononique o(Q2) d’un défaut, est une grandeur physique définie par analogie

avec la conductance électronique dans les phénomeénes de diffusion électronique. Elle est

définie par :
o(@)=>t- (2.12)

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

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

diffusion. Cet écart donne une mesure de la réflexion causée par la diffusion sur les défauts.
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2.9) Résultats des simulations
2.9.1) Résultats des spectres de transmission et de réflexion de phonons
Les courbes représentent les coefficients de transmission et de réflexion de la structure en

présence d’un défaut.

Les simulations sont réalisées pour trois cas de valeurs de rapport de masse (e=mg/ma). Et
pour chaque rapport de masse e, nous avons testé 1’effet des constantes de force sur la
propagation des ondes (on a retenu 3 autres cas, de 1’adoucissement, en passant par

1’homogénéité au durcissement des contraintes).

2.9.1.a) Cas d’une masse légére (le rapport des masses € = 0.5)

1) Adoucissement des constantes de force
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Figure 2. 5 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution
dans le cas d’adoucissement des constantes de force, cas d’une masse légeére.
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i) Homogénéité des constantes de force
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Figure 2.6 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution
dans le cas d’homogénéité des constantes de force, cas d’une masse légére.

iii) Durcissement des constantes de force
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Figure 2.7 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution dans le
cas du durcissement des constantes de force, cas d’une masse légere.
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Coefficients de transmission et de reflexion

Coefficients de transmission et de reflexion

2.9.1.b) Cas d’une masse homogéne (les masses sont comparables € = 1)

1) Adoucissement des constantes de force
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Figure 2.8 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution dans le

i) Durcissement des constantes de force
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cas d’adoucissement des constantes de force, cas d’une masse proche.
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Figure 2.9 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un defaut de substitution dans le

cas de durcissement des constantes de force, cas d’une masse proche.
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2.9.1.c) Cas d’une masse lourde (le rapport des masses €= 1.5)

1) Adoucissement des constantes de force
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Figure 2. 10 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution dans
le cas d’adoucissement des contraintes, cas d’une masse lourde.

i) Homogénéité des constantes de force
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Figure 2.11 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution dans
le cas d’homogénéité des constantes de force, cas d’une masse lourde.
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iii) Durcissement des constantes de force
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Figure 2.12 : Transmission et réflexion d’ondes élastiques via un défaut de substitution dans
le cas du durcissement des constantes de force, cas d’une masse lourde.

2.9.2) Courbes des conductances phononiques

Conductance

35

Figure 2.13 : Conductance phononique via un défaut de substitution, dans le cas de
I’adoucissement des contraintes dans la zone perturbeée.
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Figure 2.14 : Conductance phononiqgue via un défaut de substitution, dans le cas de
I’homogénéité des contraintes dans la zone perturbée.

Conductance

35

Figure 2.15 : Conductance phononique via un défaut de substitution, dans le cas de
durcissement des contraintes dans la zone perturbée.

2.10) Discussion des résultats

Dans ce travail, nous avons calculé les valeurs numériques des coefficients de transmission et
de réflexion et la transmittance des phonons, en fonction de la fréquence de diffusion, et ce
par la simulation de la propagation des ondes élastiques par des atomes substitués dans un
film mince. Ce dernier est composé de trois plans monoatomiques paralléles. Les atomes du
film parfait sont du type A et ceux des sites substitués sont du type B.

Dans tous les cas examinés (pour la diffusion), les résultats numériques présentés sont

obtenus pour un angle d’incidence ¢ = 0.
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i) Courbes des spectres de transmission et de réflexion
Pour relever 1’effet de la masse des sites substitués sur la dynamique du film mince, nous
avons examiné les trois possibilités de la masse mg (& savoir : mg < ma, Mg ~ Mp €t Mg > My) ;
appelées, respectivement, défaut de masse : Iégere, homogeéne et lourde.
Pour chaque défaut de masse considéré, nous avons aussi simulé I’impact des constantes de
force sur les propriétés vibrationnelles du film.
En particulier, nous avons étudié trois possibilités des contraintes de force dans le domaine
perturbé, en allant de 1’adoucissement au durcissement en passant par 1’homogénéité¢ des
constantes de force.
- L’adoucissement correspond au cas ou les constantes d’interaction kjj dans la zone
perturbée sont prises comme étant inferieures a celles du film parfait.
- L’homogénéité est décrite par une situation ou I’ensemble des paramétres de
couplages sont comparables partout (zones parfaite et perturbée).
- Le durcissement correspond au cas ou les k;; de la zone défaut sont supérieures a celles
de la zone parfaite.
Lors de I’étude de la dynamique du film mince parfait, composé de trois plans paralléles, nous
avons noté ’existence de neuf modes de vibrations. Pour avoir la contribution individuelle de
chaque mode, nous avons tracé les coefficients de transmission et de réflexion.

Les spectres de transmissions et les réflexions sont traces sur les Figs. 5-12.

On constate que I’on retrouve bien les plages de fréquence des neufs modes propageants du
film mince parfait, ou s’effectuent la transmission et la réflexion, dans I’ensemble des cas
considéres.

On remarque I’existence des pics dans certains modes. Ces pics observés sont liés a la
présence d’états discrets aux positions de fréquences correspondantes. Celles qui sont
asymétriques sont identifiés comme étant des résonances de type Fano, dues a une interaction
entre les états localisés dans la région du défaut et les modes propageant du film parfait qui se

trouvent de part et d’autre de la zone perturbée.

On constate que les spectres de transmission sont plus réguliers dans le cas des modes
acoustiques, ceci s’explique par le fait que les longueurs d’ondes sont de I’ordre de grandeur
du parametre du réseau. La transmission s’annule aux limites des zones des hautes

frégquences.
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La transmission dans le cas des contraintes homogenes est uniquement sensible a la masse. En

effet, la région du défaut retrouve 1’environnement ¢lastique du reste du film.

La transmission est plus favorable dans le cas d’un défaut de masse 1égére que dans le cas
d’un défaut de masse lourde. Ce comportement de la transmission peut étre di a 1’insuffisance
de I’énergie des ondes élastiques a basse fréquences pour franchir le défaut dans le cas des
grandes masses. Par contre, dans le cas des masses légeéres, les ondes élastiques au cours de
leurs déplacements acquierent une énergie supplémentaire en interagissant avec les modes
localisés dans la zone défaut. De plus, ces ondes élastiques interférent entre elles dans la
région perturbée et donnent lieu a des ondes résultantes, avec des longueurs d'ondes

particuliéres, dues aux réflexions multiples par les limites du défaut.

Dans le cas des contraintes homogenes, on observe une diminution de la transmission avec le
durcissement des constantes de force dans la zone perturbée, ce s’explique par la fréquence

d’oscillation d’un oscillateur harmonique, qui varié inversement avec la masse.

En conclusion, les parameétres utilisés (défaut de masse et contraintes d’interaction) pour
examiner le comportement des phonons dans le film mince en présence des atomes substitués
B, nous renseignent sur la possibilité d’utiliser ces sites substitués pour augmenter (amplifier)
ou bien diminuer (voir filtrer) certains phonons dans des fenétres de fréquences bien

déterminées.

Pour une masse homogene et contraintes homogénes, le défaut n’a pas d’influence sur les
spectres vibrationnels pour les neufs modes de vibration et la transmission totale. Par
conséquent, on a jugé inutile de tracer une telle courbe. Et on s’est contenté de le faire pour

les transmittances.

On signale qu’expérimentalement, on n’a pas acces aux coefficients de transmission et de
réflexion (notion purement théorique) par contre, la conductance phononique est une grandeur

mesurable.

i) Courbes des conductances photoniques

De la méme facon que les spectres de transmission et réflexion des phonons, nous avons tracé
la contribution des neufs modes de vibrations en méme temps.Dans ce cas on parle de
transmittance (ou conductance).Les résultats sont représentés sur les Figs (2.13),( 2.14)
et(2.15).
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Le maximum de la totale transmission (conductance) est obtenu pour dans le cas ou plusieurs
modes de phonons se chevauchent. Elle s’annule a la limite de I’intervalle de fréquence dans

tous les cas etudiés (masses : 1égére, homogéne et lourde).

A tres basses fréquences, on observe plus de transmittance dans le cas de 1’adoucissement des
contraintes (Fig.2.13), en comparaison, avec le durcissement des contraintes (Fig.2.15). Par
contre, aux hautes fréquences de vibrations, les modes optiques produisent 1’effet inverse, a

cause de I’énergie du systéme.

Dans le cas de la masse homogene et contraintes homogenes, la conductance présente un
certain nombre de paliers. Ces derniers donnent, pour chaque intervalle de fréquence de
définition, le nombre de modes de phonons qui peuvent étre excités.

Nous remarquons que les résonances de Fano se produisent aux mémes fréquences observées

dans le cas des spectres de transmission et de réflexion.

En fonction des constantes de force, la conductance présente des différences notables et dans
les trois possibilités de défaut de masses considérées, en introduisant un décalage dans les
spectres de conductances. Ce comportement complexe est intéressant, car on peut utiliser les
masses des sites substitués et leurs interactions avec l’environnement pour fabriquer

matériellement des amplificateurs ou bien des filtres pour phonons selon notre souhait.
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Conclusion

Conclusion générale
Les couches atomiques minces d’une fagon générale et les films minces semi-
conducteurs a nanostructures, en particulier, représentent une nouvelle classe de matériaux qui
rentrent dans plusieurs domaines industriels.
L’intérét que porte le milieu scientifique a ces matériaux (qualifiés d’intelligents), remonte a
la fin des années 80 et aux debuts des années 90. Ceci s'explique par plusieurs raisons, dont
on cite :
1) Pousser la miniaturisation des dispositifs atomiques quantiques le plus loin possible,
afin de rendre les appareils Iégers, performants et facilement transportables.
ii) Les propriétés physiques des nanomatériaux sont extrémement intéressantes en allant
vers I’infiniment petit. Souvent, elles s’écartent notablement des caractéristiques des
mémes matériaux a I'état massif. Ceci est di en grande partie aux effets de surface dans
les nano structures, qui ne peuvent pas étre négligés.
iii) Les films minces présentent, un intérét particulier dans la résolution des problémes
d'actualité dans la mesure ou elles permettent d’allier une économie de maticre et
d’encombrement a une grande souplesse d’emploi.
Avant toute utilisation de ces nanomatériaux par les nanotechnologies, il est indispensable de
maitriser toutes leurs propriétés physiques.

Dans ce travail, nous nous sommes intéressés a 1’é¢tude des propriétés vibratoires, en
examinant la propagation des ondes élastiques dans des films de basses dimensions perturbés
par I’existence d’une inhomogénéité de type substitution.

Nous avons relevé que la substitution conduit a des changements dans les propriétés
physiques tels que : I’induction d’états localisés au voisinage du défaut, modifiant ainsi la
transmittance phononique du film.

La simulation a permis de remonter aux propriétés vibrationnelles d’un film mince composé
de trois plans atomiques paralléles, en se basant sur la méthode de raccordement. Cette
derniere a donné acces aux caractéristiques extraordinaires du film mince perturbé par la
présence de plusieurs sites atomiques substitués.

Dans le domaine de la chimie, ce genre de films minces est utilisé dans le revétement des
surfaces et devenir comme élément de la catalyse.

La substitution, de sites atomiques dans un film mince, permet de contréler la conductance du
film, en fabriquant matériellement des amplificateurs ou des filtres pour phonons, en jouant

sur la masse et les constantes de force.
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