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INTRODUCTION GENERALE

Introduction générale

De I’échelle de I'univers a 1’échelle atomique, les ondes constituent un moyen incontournable

pour accéder a la connaissance et a I’exploration du monde qui nous entoure. L’étude de la
propagation de celles-ci intéresse différents domaines, tels que la géologie, le génie civil, la
télécommunication, le stockage de I’information, ...
L’avénement de la science des matériaux a joué un réle prépondérant dans le développement et
I’intégration des ondes dans les applications technologiques. Ainsi les ondes de pression se
propageant dans D’air donnent naissance au son dans le domaine de [’acoustique, une onde
¢lectromagnétique dans le vide génére la lumiere dans le domaine de la photonique ou 1’optique, les
tremblements de terre sont les conséquences directes de la propagation des ondes mécaniques, et les
ondes de déformation des solides sont les résultats de la dynamique des réseaux atomiques.

Les propriétés physiques des matériaux dépendent du comportement des électrons (e7) et des
noyaux qui les composent. Dans le cadre de 1I’approximation Born-Oppenheimer, il est possible de
découpler le mouvement des noyaux de ceux des électrons, donc les propriétés peuvent Etre
découplées avec une bonne approximation [1], d’une part, celles liée aux électrons et d'autre part
celles liée aux mouvements des noyaux autour de leurs positions d'équilibre. Dans ce travail, nous
nous intéressons a la dynamique des atomes des cristaux. Nous déterminons la fagon dont les sites
vibrent et nous identifions les modes propres de vibration et nous donnons les relations de dispersion
liant la fréquence de vibration au vecteur d'onde.

Les vibrations atomiques et leurs interactions avec les électrons qui les constituent sont la base
des propriétés de la physique du solide et ses variantes (optique, thermodynamique, ...) elles
dépendent des propriétés de bandes et l'arrangement atomique local [2]. Le quantum d'énergie de
vibrations séparant deux niveaux d'énergies successifs est appelé "phonon". Ce concept fut introduit
par le physicien Albert Einstein en 1905, par analogie au "photon" qui désigne le quantum d'énergie
de la lumiére. Le phonon peut étre assimilé a une particule d'énergie "hw" et de vecteur d’onde "g". 1l
faut dire que le phonon est une particule fictive, il n’a pas d’existence propre, il n’existe que parce
que le réseau existe et que les atomes vibrent. Il se comporte a ’intérieur du cristal comme une vraie
particule et on le traite comme tel.

Comme toutes les particules, les phonons interagissent avec les autres particules présentent
dans leur voisinage. En effet, c’est par I’intermédiaire des phonons que les ¢lectrons libres du cristal
échangent de ’énergie avec le réseau d’atomes [3].

Depuis, de nombreux chercheurs apportérent leurs contributions dans ce domaine. Les

premiéres études ont vu le jour avec Lord Rayleigh qui a discuté I’existence d’ondes localisées de

o1-



INTRODUCTION GENERALE

phonon, pouvant se propager dans les directions paralleles a la surface. Une grande avancée fut
réalisée grace a ’avénement de la théorie classique de la dynamique des réseaux formulée pour la
premiére fois par M. Born et T. Von Karman en 1912, en utilisant les conditions aux limites
périodiques dans les systeémes infinis. Par la suite, W. Ledermann a étudié la dynamique des systémes
semi-infinis [4]. Depuis, d’autres travaux ont pu montrer que les interfaces peuvent jouer un role
prépondérant dans les propriétés physiques et dynamiques des solides, notamment : la propagation
d’ondes ¢élastiques [5], diffusion et le transport de chaleur [6].

La simulation numérique des phénoménes physiques de son coté, a conduit a une révolution
scientifique permettant d’étudier le fonctionnement et les propriétés des systémes, et de prédire leurs
évolutions. Mais, la problématique principale réside dans le choix des mode¢les physiques et dans la
conception de méthodes numériques efficaces [7]. L’étude théorique présentée est basée sur des
simulations numériques, utilisant le formalisme développé par Landauer-Biittiker. Le travail est mené
a I’aide de la méthode de raccordement qui permettra de prendre en considération le probleme de la
brisure de symétrie causée par les surfaces [8]. Nous utilisons I’approche basée sur la dynamique
vibrationnelle classique de Newton, dans 1’approximation harmonique et cela pour aboutir aux
spectres de transmissions et réflexions phononique qui nous permettrons de bien comprendre le
comportement de ses phonons a I’approche d’une interface.

Dans le domaine de la physique du solide ou généralement les sciences des matériaux, 1’or,
I’argent et le cuivre sont regroupés dans une méme famille appelée métaux nobles, ils cristallisent
dans une structure cubique face centrée ou bien « cfc » et la conserve a basse température et leurs
intéréts dans la technologie et d’autant plus grand qu’ils sont suffisamment abondant dans la nature et
que leurs propriétés électroniques sont bien connues, donc idéales pour 1’industrie [9].

Notre contribution dans ce domaine porte sur 1’é¢tude de I’influence des interfaces dans les métaux
nobles sur la propagation des ondes ¢lastiques.

L’¢tude théorique présentée est basée sur des simulations numériques, utilisant le formalisme
développé par Landauer-Biittiker. Le travail est mené a 1’aide de la méthode de raccordement qui
prendra en considération le probléme de la brisure de symétrie causée par les surfaces [8]. Notre
approche est basée sur la dynamique vibrationnelle classique de Newton. Cette derniere est un outil
qui permet d’aboutir aux spectres de transmissions et réflexions phononique, ce qui permettra de bien
comprendre le comportement de ses phonons a I’approche d’une interface.

Ce travail est constitué de deux chapitres :
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Le premier est un rappel de quelques notions nécessaires a la compréhension de ce travail. Nous
avons exposé, aussi, le principe de la méthode utilisée pour I’étude des phonons en présence des
interfaces métalliques.

Le second chapitre constitue une application directe de la théorie précédente a 1’étude de la

dynamique des réseaux en présence d’interfaces reliant deux métaux nobles.



CHAPITRE I

Chapitre I
Théorie de la dynamique des réseaux cristallins

1. Notions cristallographique

Les notions de base concernant les phonons et les propriétés dynamiques des structures a maillage
cubique sont essentielles a la compréhension des travaux menés dans le cadre de ce mémoire.
L’objectif est de rappeler les propriétés découlant de la dynamique des réseaux et d’énoncer les
principales théories utilisées pour étudier le mouvement des atomes dans de telles structures.
En premier lieu, un rappel des principales notions de cristallographie est incontournable en raison des
grandes simplifications du traitement des systémes contenant un grand nombre d’atomes, due a la
périodicité [1]. En plus, les matériaux technologiques a base de métaux nobles sont fabriqués sous

forme cristalline avec un grand degré d’ordre et une pureté remarquable [10].

1.1.  Réseau cristallin

On s’intéresse essentiellement a la structure cfc qui est généralement la structure dans laquelle se
cristallisent la majorité des métaux et plus précisément les métaux nobles et qui la conserve méme a
trés basse température. C’est une structure avec une maille élémentaire rhomboédrique et une maille
conventionnelle de multiplicité égale a 4, ayant 8 nceuds au sommé et 6 nceuds situé au centre des

faces. A grande échelle chaque nceud a 12 premiers voisins et 6 seconds voisins situés a une distance

a2 .  1rs
"T" et "a" respectivement du nceud considéré.

1.2. Les défauts dans les cristaux
Le cristal parfait est un modele idéal dans lequel les espéces (molécules, ions, atomes) sont empilées
de maniere réguliére et infinie, on sous-entend généralement par défaut toute région ou I’arrangement
microscopique différe de maniére drastique de celui d’un cristal parfait [2]. Dans la réalité, tout cristal
présente des défauts par rapport a ce modele idéal, le premier étant la surface extérieure de ce cristal.
Ce sont ces défauts qui sont a l'origine de certaines propriétés intéressantes de la maticre, telles que la
déformation plastique, la résistance a la rupture, la conductivité électrique et €électronique.
On distingue quatre types de défauts :
- Les défauts ponctuels (0 D) : lacunes, atomes interstitiels. Ils concernent un nceud unique et ne
perturbent que les quelques sites voisins. Un défaut ponctuel typique est l'absence d'un atome
(lacune), la présence d'un atome du réseau entre les atomes (défaut interstitiel), la présence d'un
atome étranger entre les atomes du réseau (solution solide interstitielle) ou a la place d'un atome du

réseau (solution solide de substitution).
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- Les défauts linéaires (1 D) : dislocations, ils ne concernent que les nceuds situés sur une ligne et ne

perturbent que quelques nceuds voisins. Il existe deux types de dislocations, coin et vis.

- Les défauts surfaciques ou plans (2 D) : joints de grains, joints de phases, joints de macle, défauts
d'empilement, parois d'antiphase ; ... Ce ne sont pas des défauts internes au cristal mais le résultat de

plusieurs monocristaux accolés les uns aux autres pour former des polycristaux.

- Les défauts volumiques (3 D): pores, précipités, macles, inclusions. Ils sont le résultat du

remplacement d’une partie du cristal par une autre d’un composé différent [4].

2. Dynamique de vibration

En cristallographie, les positions des atomes sont bien définies. Mais en réalité, la situation est bien
plus complexe et les atomes oscillent autour de leurs positions d’équilibre. En effet, le solide renferme
plusieurs formes d’énergie issues essentiellement du mouvement rotatoire des molécules, du
mouvement oscillatoire des atomes et des déplacements et excitations des électrons [8]. Grace aux
forces interatomiques qui assurent la cohésion du cristal, le mouvement des atomes se transmet de
proche en proche, d’ou la vibration du réseau cristallin et le transport de I’énergie dans le solide.

A température ambiante, I’amplitude de vibration des atomes est de I’ordre de 5 a 10% de la distance
interatomique et des oscillations persistent méme a température nulle (vibrations résiduelles) [11]. Ces
vibrations ont une grande importance pour 1’étude des propriétés électriques des solides et cela en
modifiant le potentiel cristallin dans lequel évoluent les €lectrons, donc il perturbe leurs mouvements.
Avec la dynamique du réseau, on peut décrire certaines propriétés d’un solide comme la chaleur

spécifique, la dilatation thermique ou la réponse en présence d’une radiation [12,13].

2.1. Définition des vibrations cristallines

Un phonon désigne un quantum d'énergie de vibration dans un solide cristallin : lorsqu'un mode de
vibration du cristal de fréquence définie "v" céde ou gagne de I'énergie, il ne peut le faire que par
paquets d'énergie "hv", h étant la constante de Planck. Ce paquet est considéré comme une quasi-
particule, a savoir une particule fictive appelée phonon. Le cristal est alors réputé échanger des
phonons lorsqu'il perd ou gagne de 1'énergie. Le concept permet une analogie avec la lumiére qui

posséde des propriétés similaires : elle se manifeste tantét comme une onde, tantét comme un paquet

d'énergie, qui correspond a une particule élémentaire appelée photon [14].
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Si I'¢tude des phonons prend une part importante dans la physique de la matiere condensée, c'est parce
qu'ils jouent un réle important dans un grand nombre de propriétés physiques des solides dont :

la capacité calorifique, ou capacité a stocker la chaleur; la conductivité thermique, ou capacité a
conduire la chaleur ; la conductivité électrique, ou capacité a conduire le courant électrique; la capacité
a propager le son [15].

On décrit les modes de vibration a partir du concept de phonon. Ce sont Born et Von Kerman qui,
entreprirent de décrire les vibrations atomiques a partir de deux éléments: la structure
cristallographique du matériau et les potentiels ou forces interatomiques. Ils développérent ce que I’on

appelle désormais la théorie de vibrations [16].

2.2. Construction de ’Hamiltonien et approximations
Un systeme physique dans son état fondamental constitué de N; noyaux et de N. électrons en

interaction, est décrit par 1’équation de Schrodinger stationnaire suivante

Hy (7, R)W(# R) = Erw(#, R) (1.1)
1,0(77, ﬁ) est la fonction d’onde propre de I’Hamiltonien Hr associ¢ a la valeur E7r dépendant

simultanément de la position de tous les noyaux et de tous les électrons. E7 est la valeur propre associé

a la fonction propre 1/)(77, R ) correspondant a un état stationnaire permis.

L’Hamiltonien du systéme dans I’approximation non relativiste peut s’écrire comme suit :

Hr (7, R) = Ty(R) + Uy(R) + Te (") + Uee (F) + Upe (7, R) (1.2)
Ou Ti(ﬁ) et T, (#) sont, respectivement, les opérateurs énergie cinétiques des noyaux et des électrons.
Les operateurs Uii(ﬁ) et U (7) sont ceux qui décrivent 1’énergie potentiel répulsive noyaux-noyaux
et électrons-électrons, respectivement. U;, (7, ﬁ) est I’opérateur énergie potentiel d’interaction ressentie
par les ¢électrons dans le champ positif des noyaux. Les électrons sont de masse 72, et de charge e. Les

. - _, . o, . =
noyaux sont de masse M, et de numéro atomique Z4. R désigne la position des noyaux (R, 4, avec a =

1,2,3etn=1, .., Ny, 7 réfere a la position des électrons (7} o, avec a=1,2,3 etj =1, ..., N.) de sorte

que :
T,(R) = z L2 1.3
S 2M,, En (1.3)
n
- 1 ZpnZan
Ul'i(R) = Z s = (14)
e 4me, | Rn— Ry |
S 1 —»
Te(r) = - m Vf’l (1.5)
e
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U=y —— & (16)
e\ = L ame, [7— 7 | '
i<j
5 1 yA]
U (?R) = — —An (1.7)
L

La complexité du systéme a plusieurs corps est trés importante, et 1’équation obtenue ne peut étre

résolue que moyennant des approximations simplificatrices sur I’Hamiltonien H et la fonction y [17].

2.2.1. Approximation Born-Oppenheimer

L’approximation principale qui permet de découpler le mouvement du noyau de celui des €lectrons, fut
celle ¢élaborée conjointement par Born et Oppenheimer en 1927. Elle consiste a prendre en
considération la différence de masse entre les noyaux et les €lectrons (m, = 1836m,,) et du coup
suppos¢ les noyaux sont fixent par rapport aux ¢électrons [1]. Pour étudié le mouvement des électrons
un traitement quantique s’impose, tandis qu’une étude classique est suffisante pour décrire le
mouvement des noyaux démunis de leurs électrons et mettre en évidence la dynamique de vibration
des ions autour de leurs positions d’équilibre. Il faut en revanche, faire appel a la mécanique quantique
pour en quantifier I’énergie [18]. Ces quantas d’énergie de vibration sont les phonons définis
précédemment.

Dans ce contexte, on peut négliger le terme correspondant a 1’énergie cinétique des noyaux T; (ﬁ) dans
I’expression de I’Hamiltonien, et il s’écrira alors :
H(# R) = Uy(R) + T,(7) + Upe () + Ui (7, R) (1.8)
La fonction 1/)(77, ﬁ) sera aussi séparée en deux parties. La partie ¢lectronique et la partie nucléaire.
U(# R) = o(7,R) x(R) (1.9)
Les positions R des noyaux sont considérées comme des parametres pour la fonction d’onde ¢,
puisque H (77, ﬁ) n’inclut pas d’opérateur différentiel par rapport aux positions atomiques, par
conséquent Uii(ﬁ ) agit uniquement sur )((ﬁ) On obtient :

H(# R) o(#,R) = E(R)p(#,R) (1.10)
Ou E est I’énergie de Born-Oppenheimer. En minimisant cette énergie, elle nous informera sur la

position des noyaux correspondant a I’état fondamental.
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2.2.2.  Approximation harmonique
La détermination des positions d’équilibre revient a minimisé 1’énergie £, définie précédemment. Dans
I’hypotheése que les déplacements sont faibles par rapport aux distances interatomiques, on peut

effectuer un développement de Taylor [1].

v = dE . 1 d’E . -,
E(Tn) :E(Rn)+ z d?a Una +§ WUna Unlﬁ+"' (111)
naa "¢ naa et B
n'Bb

Les indices : a et b désignent les différentes mailles du cristal et n et n’ les différents atomes de la
maille. @ et § désignent les trois directions de 1’espace(Ox, Oy, 0z).

E (I_?){'{) est ’énergie du cristal, sans tenir compte des vibrations du réseau (régime statique), elle est
sans intérét pour la description des vibrations atomiques, vue qu’on s’intéresse a la variation autour
d’une position d’équilibre donné.

dE . S
dre Une = —Faa (1.12)

Cette équation est la dérivée de I’énergie par rapport aux déplacements atomiques. Elle représente les
forces exercées sur 1’ion en question et qui s’annule aux positions d’équilibres.
L'approximation harmonique revient a négliger dans le développement tous les termes d'ordre
supérieur a deux, et elle consiste a supposer que la réponse ¢lastique du systéme autour de sa position
d’équilibre, soit une fonction linéaire ou encore que I’énergie soit quadratique vis-a-vis du
déplacement relatif des nucléons [19]. On aura dans ce cas :
g 1 d*E S
E(my) = > Z7a gzv_ Una Unip (1.13)
naa e np
n'Bb
Pour deux atomes différents on pose :
d*E
— = a,b (1.14)
ThadTy,p

a,b

Les coefficients kna'n,ﬁ,

définissent les constantes de forces interatomiques.

2.3. Dynamique des atomes d’un systeme parfait

Le résultat qu’on obtient dans le cadre d'une description classique de la dynamique de vibration, pourra
étre transpos¢ sans difficulté au cas quantique, et s’accorde parfaitement avec les résultats
expérimentaux [20]. C'est la raison pour laquelle on s’attache dans ce qui suit, a décrire classiquement

les vibrations du réseau.
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23.1.  Meéthode classique
Les forces interatomiques, sont essentiellement la cause de ’arrangement spécifique des atomes du
réseau dans le cristal. Elles font office de ressort reliant une paire d’atome dans 1’approche classique.
Concrétement, sous 1’effet d’une excitation quelconque (thermique, électromagnétique, mécanique,
..), les atomes vibrent tout en entrainant une modification du nuage électronique, dii a la force de
rappel des atomes voisins qui tentent de le ramener a sa position d’équilibre [21,22]. L’équation
régissant le mouvement d’un atome de masse "m,," positionné sur le site n est donnée par la deuxiéme
loi de Newton :
d?i(n,t) S
Mp——7 = ZF""’ (1.15)

ns

L’indice n’ désigne I’ensemble des sites adjacents au site n.
Nous adopterons dans notre étude, le modele des forces centrales dans 1’approximation
harmonique. L’équation (1.15) se mettra sous la forme :

d”a_("t) zz Y ke, ) [t (n, ) — g (', )] (1.16)

n#n/

Ou o,B = x,v,z, e¢ m = m, est la masse de I’atome du site n et i, (n,t) 'amplitude de
vibration.

1, est la composante cartésienne selon la direction a du vecteur 7#(n,n’) joignant les positions
d’équilibre des atomes n et n’, r est le module du vecteur # (n,n’) et k(n,n") est la constante de
force.

Vu que le réseau est supposé périodique, nous imposons les conditions aux limites périodiques de Bon-
Von Kerman [6] et dans ce cas, les solutions sont des ondes planes progressives de la forme :

U,(n, t) = U,(n) X expi (q.7(n,n") — wt) (1.17)
Ou U, (n) est ’amplitude vibrationnelle suivant « et w sa fréquence de vibration.

En remplagant 1’expression 1, (n,t) dans I’équation (1.16), on obtient une équation qui se
décompose en un systeme de 3N équations pour N atomes de la maille élémentaire. Elle se met sous la
forme matricielle suivante :

[w?] = D(@)] |u) =0 (1.18)
D(q) est la matrice dynamique de taille (3Nx3N), pour chaque vecteur d’onde ¢, elle dépend des
constantes de force entre les différents atomes, I est la matrice identité de méme rang que la matrice
D et | u) est le vecteur propre du déplacement.

Pour déterminer les pulsations propres de vibration du systéme, il faut calculer les valeurs propres de
la matrice dynamique. Le systéme (1.18) admet des solutions non triviales si et seulement si :

det[w?l —D(§)] =0 (1.19)
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23.2.  Zonede Brillouin
Le réseau réciproque joue un role fondamental dans la plupart des études analytiques des structures
périodiques. La maille primitive de Wigner-Seitz du réseau réciproque est appelée premiere zone de
Brillouin, et que seuls les vecteurs d’ondes situés dans cette zone correspondent a des ondes distinctes
[11]. La détermination des modes de vibration se limitera donc aux vecteurs d’ondes ¢ appartenant a

celle-ci. En effet, si I’on considere le rapport des déplacements de deux atomes successifs

uelq(n+1)a

N
Un+1 i
—— = . = eglaa (1.20)
U, uelqna

Considérons a présent un autre vecteur d’onde en dehors de la premiére zone de Brillouin, tel que

L, o . 2nm
q =q + T (121)
Le rapport des déplacements sera égal a :
u2+1 — eld'a — pi(qa+2nm) — ,iqa (1.22)
un

On déduit que les vibrations décrites par les vecteurs g et g’ sont identiques [1]. La détermination des
modes de vibration se limitera aux vecteurs d’ondes contenus dans la premiere zone de Brillouin, et

seront caractérisés par I’ensemble des solutions "w," avec s = 1,2,...,3N.

2.4. Dynamique des atomes d’un systéme perturbé

Un systeme perturbé est un systéme comportant un défaut, ce qui signifie que la symétrie du réseau est
rompue, et que les conditions de Born Von Kerman ne sont plus applicables, autrement dit la brisure
de symétrie rend difficile la résolution des équations du mouvement d’ou la nécessité de faire appel a

une méthode appropriée pour limiter le nombre d’inconnu et remédier au probléme rencontré [23,24].

24.1. Méthodes théoriques
Plusieurs méthodes de calculs ont été¢ développées afin de remédier aux problémes liés a 1’étude de la

dynamique vibrationnelle en présence de défauts. Parmi les méthodes les plus utilisées, on peut citer,
Méthode de diagonalisation directe (slab methode), historiquement introduite par Clark en 1965, et sa
1°¢ application a un systéme physique est réalisé par Allen et s’est intéressés au mode de surface d’un
réseau cfc et les effets induits par une couche absorbée. Le nombre de plans utilis¢é pour la
modélisation doit étre grand pour garantir 1’existence d’un volume ce qui augmente la dimension de la
matrice dynamique qui en résulte et donc augmente le temps de calcul, ce qui constitue I’inconvenant
majeur de la méthode. Une autre méthode introduite par G. Green en 1850. Ce fut une méthode trés
utilisée notamment par Neumann en 1877 pour sa théorie des potentiel Newtonien dans un espace a

2D, puis appliqué par Kerschoff en 1882 pour I’équation de propagation des ondes dans un espace a

trois dimensions et en fin par Helmholtz en acoustique. Cette méthode consiste a annuler les

-10 -
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interactions atomiques situées a gauche et a droite d’un plan bissecteur de deux plans atomiques
consécutifs. Elle est considérée comme une perturbation d’un systéme initialement illimité. Les états
vibrationnels du systéme perturbé sont alors donnés par les pdles d’une fonction mathématique
déterminée a 1’aide des matrices dynamiques des deux systémes parfait et perturbé. Une autre méthode
introduite par Feuchtwang en 1967 lors d’une étude de 1’équilibre de la structure statique d’un réseau
cristallin semi-infini a 3D, sous le nom de M¢éthode de raccordement (Matching Method), puis
développée par Khater et Szeftel en 1987 [25]. Elle s’est imposée par la suite comme un outil
incontournable dans la résolution des problémes liés a la propagation d’ondes élastique dans les

systemes perturbés.

24.2. Principe de la méthode de raccordement

L’application de cette méthode impose la subdivision du cristal en trois régions distinctes (figure

(1.1)).

Réservoir semi-infini

Zone interfaciale

Réservoir sermi-infini

Zones de raccordements

Figure (1.1) : Subdivision d’un cristal selon le concept de la méthode de raccordement.

Les zones semi-infinies sont des zones parfaites loin des effets des perturbations. Les zones de
raccordement délimitent la zone qui est la région du défaut. Elles servent a relier les déplacements des
atomes de la zone défaut a ceux des régions parfaites.

On considere une onde incidente orienté de gauche a droite et un repere dont 1’origine est fixée sur la

position du premier plan perturbé.

Pour un mode incident i < 0, les déplacements i}, sont tels que :

-11 -



CHAPITRE I

Ul = (Zy)' Uy (1.23)
L’indice v désignera toujours le mode incident. Z3; est un facteur de phase qui satisfait la condition de
propagation ou d’évanescence de 1’onde suivant la direction cartésienne a qui relie les vecteurs
déplacements des deux atomes adjacents tels que :

i3 = (Z)" il avec Zy = e'da® = gi¥a (1.24)
On écrit les équations du mouvement des atomes de la région perturbée, et celle de la région de
raccordement, en utilisant 1’expression des déplacements atomiques donnée dans 1’équation (1.23) et
(1.24). On peut mettre le systeme d’équations obtenu sous la forme matricielle :

[Q2%] — Dy(e' %, ez 1) [u) = 0 (1.25)

2
Ou A; est le rapport des constantes de force entre premiers et seconds voisins. Q° = (wﬁ) est la
0

fréquence normalisée donnée en fonction de la fréquence caractéristique w§ = El , k1 est la constante

de force entre premiers voisins.

|irr)

| ) représente les déplacements de tous
rac)

D, est la matrice dynamique du systéme perturbé, | u)y = (

les sites appartenant aux régions de raccordement et de défaut. Il peut étre décomposé en deux

parties : |irr) constituée par les déplacements des sites irréductibles formant la région défaut, et |rac)
formée par les déplacements des sites de raccordement.

La condition de compatibilit¢ du systéme parfait donne accés, pour chaque donnée (g,Q) a une
équation séculaire en Z;(composante de Z dans la direction de propagation(ox)) dont les solutions
caractérisent les différents modes dans la zone parfaite suivant la direction normale a la zone contenant
le défaut [26].

Pour |Z;| <1, les solutions correspondent aux modes évanescents.

Pour |Z;| > 1, les solutions correspondent aux modes divergents.

Pour |Z;| = 1, les solutions correspondent aux modes propageant.

243. Etatlocalisé de phonon
Les états de phonons localisés pourront étre déterminés en calculant en premier lieu les modes
évanescents dans le domaine (g, Q2). Il faudra ensuite écrire les équations de mouvement des atomes
appartenant aux sites représentatifs des deux régions défaut et raccordement. Le résultat est un systéme
matriciel rectangulaire Dy(n X m) , ou le nombre d’équations est plus petit que le nombre de
déplacements atomiques ce qui veut dire qu’elle sera rectangulaire. Ce probléme se réglera en utilisant

la méthode de raccordement.
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Matrice de raccordement : elle consiste a exprimer 1’ensemble des déplacements atomiques en
fonction uniquement des sites irréductibles et des grandeurs de raccordement, on obtient une matrice
Dr(m X n).

Les états vibrationnels localisés dans la zone de défaut sont déterminés en calculant les valeurs propres
du produit matriciel suivant :

det([Dy] X [Dg]) = det[M,] = 0 (1.26)

244. Etude de diffusion
Une onde incidente se propagent selon un mode " i " (Z; = 1) se scinde en deux parties en arrivant a la
zone de défaut, une partie réfléchie et une partie transmise. Les déplacements atomiques dans les sous-
espaces peuvent €tre exprimés comme une combinaison de modes propres du guide d’ondes parfait a

la méme fréquence. Aprées le défaut, on aura :

ik = Z Ty (Z,) Uy, pouri =N +1 (1.27)
%

Dans I’espace avant le défaut :
ik = Z Ry, (Z,) iy, pouri < —1 (1.28)
v

Ou R et T sont des facteurs complexes qui permettent de calculer les coefficients de réflexion et de

transmission aprés normalisation par les vitesses de groupes de 1’onde plane de la région parfaite.

245.  Coefficients de transmission et de réflexion
Les équations du mouvement des atomes du systéme perturbé peuvent étre réécrites dans la base

vectorielle |u) , qu’on peut décomposer comme :

lirr)
luy = IT) (1.29)
IR)

Les coefficients de transmission ty,, et de réflexion r+, peuvent étre déterminés, apres normalisation a
I’aide de la vitesse de groupe (assurant la conservation de 1’énergie) et 1’unitarité (partie réfléchit et

transmise). Les coefficients de réflexion et de transmission [27] sont donnés, respectivement, par

(%
Ty = lpvsl® = —=IRysl? (1.30a)
v

.
tyy = Iryl? = 1T 12 (1.30b)
v

Ici v désigne un mode propageant et v un mode incident. T et p sont les ¢léments de la matrice de

diffusion.
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Chapitre I1
Propriétés vibrationnelles des interfaces atomiques des métaux nobles de structures cfc

Introduction

Les performances des matériaux sont dues a la maitrise de leurs propriétés. Que ce soit dans les
matériaux traditionnels (alliages, composites) ou dans les nouveaux matériaux (couches minces, nano-
et microstructures), les interfaces sont omniprésentes et fabriquées de fagon a optimiser le
fonctionnement de ces structures multi-constituées [28,29]. Les interfaces cristallines sont des
jonctions atomiques entre deux systémes permettant des échanges d’informations, et servent a réaliser
de nouveaux dispositifs caractérisés par des nouveaux effets physiques différents de ceux du matériau
massif, de nombreux chercheurs se sont intéressés a ce sujet que ce soit par des méthodes numériques
(Dynamique Moléculaire, calcul ab-initio [3] ...etc.) ou bien expérimentalement [30,31]. Le transfert
de phonons a travers une interface entre deux solides est crucial pour le fonctionnement des dispositifs.
Dans ce contexte, notre contribution consiste a explorer d’un point de vue vibrationnel les phénoménes
de diffusion des ondes ¢lastiques par des interfaces cristallines de métaux nobles (Cu, Ag, Au).

Dans le domaine des petites longueurs d’ondes, et compte tenu de ’aspect atomiques des interfaces,
nous pouvons prédire de nouvelles propriétés vibrationnelles, et mesurer les courbes de dispersion
associées ce qui permet d’avoir des informations concernant ces structures et les forces interatomiques

mises en jeu par les matériaux composant le systéme.

1. Etude de la dynamique du systéme parfait

1.1. Structure cfc parfaite

Le systéeme modele est un réseau infini avec un parametre de maille a. Les atomes, de masse m, sont
situés aux nceuds du reseau et reliés aux atomes adjacents via des forces interatomiques, on note "k;"
et "k," les interactions entre premiers et seconds voisins, respectivement.

La structure cfc est illustrée sur la figure (2.1)

=,
L

| “ g6
L*\._I. / !_L: a=b=c

a=f=y=90"

K2

Figure (2.1) : Représentation d’une maille conventionnelle d’un systéme cfc parfait.

-14 -



CHAPITRE II

1.2. Détermination des modes propageants

L’etude de la propagation du son dans les milieux continus elastiques est un vieux probleme de
mécanique. La vitesse de propagation est alors independante de la longueur d’onde. Il ne peut pas étre
de méme dans le cristale, qui cesse de se comporter comme un milieu continu dés que la longueur
d’onde devient comparable a la distance inter-atomique [32]. On décrit alors les modes de vibration a

partir du concepte de phonon.

1.2.1.  Equations de mouvement
La projection de I’équation dynamique (1. 16), suivant les trois directions de 1’éspace donnera les
equations du mouvement d’un atome (i, j, k) du réseau tridimentionnel. Pour un reseau cfc, on aura en
appliquant 1’équation (1.24) le systéme d’equations suivants :

Projection suivant Ox:

2 ky -1 -1 -1 2 -2 ;o
[ma) — 4k — 2k, + 7(21 + 21 )z +227) + (23 + z57)] + ko (2 + 74 )] (i, ], k)

kq _ _ . kq _ _ .
t5 @ -z Dz — 221wy (i), k) + S -z Dz — 231w, (i), k) =0

Projection suivant Oy:
k
[mwz — 4hy = 2k + o (2 + 23 )2+ 27 + (23 + 25D + ko (25 + Zz_z)] uy (L., k)

ke

k
+ =1 = 270 = 27K + (22 = 25 (2 = 757y (4,00 = 0

Projection suivant 0z:

2 kq -1 -1 -1 2 -2
[mw — ey = 2k; + =2 (25 + 2500+ 20 + (2D + a7 + 73 )]uz

kq

kq _ _ .
+ o (25 = 2Dz = 20 Dlue (), 1) + (23 = 2570 (22 = 22 D]y (G, k) = 0

Ou z; est le facteur de phase satisfaisant la condition de propagation suivant I’axe Ox. Ils sont donnés
par: zj = exp(iqza) = e'?=, 0uj=1,2,3.
Les équations peuvent se mettre sous la forme d’un probléme aux valeurs propres.

[Q%] — D(z, D]luy =0 (2.1)

mwz

02 =
kq

., . k
= (wi)2 est la frequence normalisée du systéme, 4 = k—z est le rapport entre les constantes de
0 1

forces des premiers et seconds voisins.
Dans le cadre de notre etude le tableau suivant resume les valeurs des differents constantes de forces

des matrieaux étudiés :
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Matériau Premier voisin (ki) Second voisin (kz) Le rapport (»)
(J/m?) (J/m?)
Cu 38.01 5.03 0.13
Ag 27.9 2.9 0.10
Au 45.33 14 0.03

Tableau(1.1): valeurs des constantes de forces pour les different métaux etudiés

|u) est le vecteur deplacement. Les matrices / et D sont, respectivement, la matrice unité et la matrice

dynamique du systéme parfait.

Dll D12 D13
D =|D,1 Dy, D,3], ses éléments sont les suivants :
D3y D3, Ds3

Dy = mw? — 4ky — 2k + 2 (2 + 27 )[(2 + 27Y) + (23 + 25 D] + by (22 + 2772),

Dy, = mw? — 4ky — 2k; + %(Zz +2z; (21 + 21 + (23 + 23 D] + kp (25 + 232,

D3 = mw? — 4ky — 2k; + 2 (23 + 23 ) [(z + 27%) + (2 + 27 D] + by (22 + 232),

k _ _ k _ _
Di; =Dy = 71 [(z1 — 21 1)(22 —Z 1)]= Di3 = D3, = 71 [(z; — z; 1)(23 —Z3 1)],

k _ _
Dy3 = D3, = 71 [(z3 — z3") (2, — z;D)].

1.2.2.  Courbe de dispersion

Le systéme (2.1) admet des solutions si : det|Q*I — D(Zy, 1)] |u) = 0.

Les valeurs propres de la matrice donnent les fréquences propres de vibration € en fonction de ¢,,

lorsque g, balaie la premiére zone de Brillouin.

La Courbe de dispersion est tracée sur la figure suivante :
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Direction de propagation g,

Figure (2.2) : Courbe de dispersion d’un réseau cfc parfait.

1.2.3.  Vitesses de groupe
C’est la vitesse a laquelle 1’énergie ou I’information est transportée dans le milieu dispersif, ou lorsque

les directions de propagation sont multiples. Elle est définie pour des valeurs d’onde G réelles par

I’expression

— — _ 00
V; = grad[Q(g)] soit V; = 37 (2.2)

Dans le cas ou ¢ est complexe nous imposons une annulation de la vitesse de groupe. Une valeur nulle
ou négative de la vitesse de groupe signifie que dans certain cas, des ondes propageantes deviennent
stationnaires ou inverses leurs sens de propagation quand on change leur vecteur d’onde. La matrice
Dy s’obtient en dérivant la matrice dynamique D.

Les vitesses de groupe de la structure cfc sont représentées sur la figure (2.3).
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— 1100 3
—mode 2
— mode 1

" | | |
0 05 1 15 2 25 3

Fréquence Q

Figure (2.3) : Vitesses de groupe d’un réseau cfc parfait en fonction de Q.

1.2.4. Discussion des résultats
Les courbes de dispersion du réseau cfc sont symétriques par rapport a 1’origine, cela est due a la
symétrie du probléme étudié lors du passage vers I’espace réciproque et I’inversion du temps dans la
1% zone de Brillouin qui impose la parité des courbes par rapport & ¢,.. Leurs dépendances en ¢, n’est
pas linéaires ce qui signifie que le systeme est dispersif. En plus, vue que les trois branches ont une
énergie (0 = 0 quand ¢, — 0 alors les branches sont acoustiques, elles correspondent aux trois modes
propageants dont deux entre eux sont dégénérés.
Les trois modes sont propageants dans des intervalles bien définis :
Mode (1) : [Q1;, = 0.00,Qyar = 2.82], Mode (2), (3) : [ 3min = 0.00, Q5 3max = 2.00].
Les trois branches se recouvrent sur I’intervalle [0.00, 2.00]. Au-dela de cette plage de fréquence, il ne
reste que la branche correspondant au mode (1), allant jusqu'a la valeur maximale de la fréquence
normalisée Qqmqr = 2.82 au bord de la zone supérieure. Les courbes de dispersion pouvant étre
assimilées aux spectres des €nergies possibles pour les phonons en fonction de leurs impulsions. Pour
un cristal réel, un tel spectre est trés important, il permet de caractériser les énergies et les impulsions
que celui-ci est susceptible de fournir ou d’absorbé lorsqu’il entre en interaction avec un autre systéme.
On obtient les vitesses de groupe par le calcul de la pente des courbes de dispersion de chaque mode

de vibration. Nous observons sur la figure (2.3), que I’etendue de la plage ou la vitesse V; # 0 est bien
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celle des modes propageants. On remarque aussi que la pente des courbes ne change pas de signe, ce

qui signifie que I’onde incidente se propage sans changement de direction dans le cristal.

2. Etude de la diffusion via une interface
Dans ce travail, le systéme etudié est composé de deux sou-systeme semi-infini 4 et B, de masse
my, mg, respectivement, reliés par une interface dans la direction [100]. Les constantes de forces sont
differentes selon la nature et la position de I’atome consideré.
Avant d’entreprendre 1’étude dynamique du systéme, on subdivise le systéme en trois zones :

i) Les zones a gauche de A et a droite de B : elles correspondent a des réservoirs semi-infinis

parfaits (partie examinée au début de ce chapitre) ;

ii) La zone du milieu : elle correspond a la zone interfacial. Elle relie le centre du systtme aux
zones A et B par I’intermédiaire de zones dites de raccordement ;
iii) Les frontiéres entre les zones citées en i) et ii) appelées plus communément zones de

raccordement. Un schéma résumant les 3 zones est donné sur la figure suivante :

Reservoir Zone Reservoir
sornmi- infini interfacialle semi- infini

O K"‘-:/v O O
‘K“/vg: — C KVOL_O K>, Q
:O O KAB.g O O
o | o
O
O

-
@ U
Q Q\ O 00

Zone de raccordement

('j

II
Y

® O

Figure(2.4) : Représentation schématique d’une interface cfc de type A/B, séparant deux matériaux
différents.
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Telles que les constantes d’interaction sont : ki, k? et k2, kZentre premiers et seconds voisins en
volume des materiaux 4 et B, respectivement. On note kf‘g k5, ké“g, k%, les interactions entre premiers
et seconds voisins des sites situés dans les zones de raccordement et ceux irreductubles de méme type
(comme indiqué sur la fig.(2.4). Certains auteurs ont rapporté que les constantes de force citées ont une
valeur qui diminue de 15 a 20% par rapport a sa valeur dans la structure parfaite. Dans la zone
perturbée, les interactions, entre 4 et B, sont notées, respectivemnt, ki , k57 entre premiers et seconds
voisins. Ces derniéres ne sont pas disponibles, nous les avons prises comme moyenne aréthmetique des

deux constantes des deux materiaux 4 et B, tel que : kiif = (kf* + kP)/2 [33].

2.1. Les modes évanescents
Les solutions de 1’equation (2.1) donnent les fréquences propres , et les vecteurs propres
correspendants u,, pour le cristal parfait. Dans la perspective d’analyser les spectres de vibration (les
¢tats localisés, transsmition et reflexion) des interfaces de type A/B, la connaissance a la fois des
modes propageants et des modes evanescants, solutions de 1’equation (2.1) sont indispensables. Les
solutions exactes sont obtenues en fonction de la frequance normalis¢e €, des vecteur d’ondes ¢,, @,
et les interactions dans le systéme consideré.
L’equation (2.1) admet des solutions non triviales si et seulment si :

det[Q*I — D(Z, )] |u)y =0 (2.4)
Cela donne lieu a une equation seculaire caracteristique de degré six en Z;, qui s’exprime sous la
forme polynomiale suivante :

Cot C1ZY + 7% + 373 + 2 + csZ3 + ¢ Z8 =0 (2.5)

Les coefficiants ¢; s’expriment en fonction de €,¢,, @, et k.

2.2.  Matrice dynamique

En écrivant les équations de mouvement (1.16) des sites d’interface et ceux des zones de racordement
(situés de part et d’autre de la jonction), on obtient la matrice dynamique du systéme, elle est de forme
rectangulaire Dy (nxm). Avec : n= nbre d’atomes irréductibles + le nbre d’atomes des régions de
raccordement] X le nombre de degrés de liberté ; m = n+ [le nombre d’atomes adjacents reliés
directement aux atomes de raccordement)]X le nombre de degrés de liberté.

Dans notre cas, on aboutit a une matrice de taille D; (18X24).
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23.  Matrice de raccordement

Le but de cette matrice est d’exprimer les déplacements atomiques de la matrice Dy en fonction des
amplitudes des sites interfaciale et les grandeurs de raccordement. On obtient une matrice Da(mxn).
dite de raccordement. Pour la déterminer, il faut suivre les étapes suivantes :

Nous définissons deux bases distinctes {R}, {T}, dans les deux éspaces (avant et aprés I’interface). La
dimension des vecteurs est liée au nombre de modes de vibration obtenus lors de I’etude de la
dynamique des réseaux parfaits [25], ainsi, dans ce travail {R} et {T} sont de dimension trois.

Un atome de la region de raccordement (a droite), on peut ecrire ses deplacements comme suit :

3
Uy (nye,ny,m,) = Z Z].n"A’ (a, )T; (2.6)
j=1
Et pour un atome de la region de raccordement gauche :
3
Ug(ne 1y my) = Ala, DZ]* + Z Z.™A(a,DR; (2.7)
i=1

Ou R;etT; sont, respectivement, les vecteurs unitaires des bases {R} et {T}. «a désigne les trois
directions de I’espace. Et les deux coefficients A et A’ représentent les poids pondérés associés aux
différents modes évanescents. Ils sont déterminés a 1’aide des vecteurs propres.

Le vecteur regroupant les déplacements atomiques de la zone perturbée est noté |u), il peut étre

décomposé en deux parties :

|uy = [Im) (2.8)

|rac)
La partie |irr) est composée des déplacements des 4 sites irréductibles X 3 degré de libertés.
dim(|irr)) =4 x 3 =12. La partie |rac) est constituée des déplacements des deux zones de
raccordement, de dimension égale au 2 atomes de raccordement X 3 degré de libertés. Par conséquent :

la dim(|rac)) = 2 X 3 = 6. On écrit la matrice de raccordement comme suit :

[Id O 0
] 0 Ry O|rlirr) |irr)
|u>=['”r>]=|o 0 R| 1Ty | =el| IT) (2.9)
Irac) lo Rs 0 |LIR) IR)
0 0 R,

14 est 1a matrice identité dont la taille dépend du nombre d’atomes irréductibles multiplié par trois. Les
blocs Ri, R2, Rz et R4 définissent des sous-matrices carrées, dont les €léments sont exprimés en
fonctions des cofacteurs.

Dans ce travail de mémoire, la taille de la matrice de raccordement est (24x18).

Le produit de la matrice D; obtenu précédemment, par la matrice Dy donne une matrice carrée

Mg = (18 x 18).
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Les spectres de vibration induits par I’existance de l’interface seront determinés par la relation de
compatibilité suivante :

det[M(18 x 18)] = 0 (2.10)

2.4. Application : Interface entre deux metaux nobles

Dans ce travail, nous nous interessons a la diffusion d’ondes élastiques via une interface métallique
entre métaux nobles. Pour cela un formalisme mathématique a été mis au point et developpé au
chapitre précédant.

Les courbes présentants les coefficiants de transmission et de reflexion, des différentes combinaisons
possibles entre les métaux nobles, sont données sur les figures ci-apreés.Les combinanisons donnent six
systemes posssibles (2 mono-interface). Les parametres caractérisant les métaux nobles parfaits et

héterostructures (interface) qui sont employés sont rappelés dans les tableaux suivants :

Métal parfait  Masses(x10°Kg)

Au 3.27
Ag 1.79
Cu 1.05

Tableau (2.1) : Masses atomique des métaux nobles d’aprées [1].

Systéme k{m?)  k§Iim?) ki, (J/m?) kKB ,(dm?) ki (J/m?)
Ag/Cu 27.9 38.01 22.32 30.40 32.95
Cu/Ag 38.01 27.9 30.40 22.32 32.95
Ag/Au 27.9 45.33 22.32 36.26 36.61
Au/Ag 45.33 27.9 36.26 22.32 36.61
Cu/Au 38.01 45.33 30.40 36.26 41.67
Au/Cu 45.33 38.01 36.26 30.40 41.67

Tableau (2.2) : Les constantes d’interaction entre deux sites atomiques, d’apres [3] et [33].
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2.5.  Spectres de transmission et de réflexion

Pour I’étude de la diffusion, nous excitons les hétérostructures par une onde incidente se déplacant de
gauche a droite selon un mode de vibration propageant i. Au niveau de la nanojonction, ’onde se
décompose en deux parties : ['une transmise et 1’autre réfléchie. Le formalisme de calcul des
coefficients de transmission et de réflexion a été détaillé dans le chapitre précedent.

Les résultats sont représentés pour une direction d’incidence correspondant a I’angle d’incidence

(py, ¢2) = (0,0).

Les différentes structures examinées sont :

i) Interface Ag/Cu : mcu< mag, ki > ki (durcissement des contraintes).
ii) Interface Cu/Ag : mag > mcu, k¥ < k{ (adoucissement des contraintes).

iii) Interface Ag/Au : may> mag, k{2 > k{ (durcissement).
iv) Interface Au/Ag : mag < mau, ki < k# (adoucissement).

v) Interface Cu/Au : mau> mcu, k{2 > kf (durcissement).
vi) Interface Au/Cu : mcu < mau, kif < k# (adoucissement).

Les coefficients T et R sont représentées sur les figures suivantes

i) - Interface Ag/Cu
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Figure (2.5) : Coefficients de transmissions et de réflexions d’une interface Ag/Cu.
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ii) - Interface Cu/Ag
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Figure (2.6) : Coefficients de transmissions et de reflexions d’une interface Cu/Ag.

iii) - Interface Cu/Au
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Figure (2.7) : Coefficients de transmissions et de reflexion d’une interface Cu/Au.
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iv) - Interface Au/Cu
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Figure (2.8) : Coefficients de transmissions et de reflexions d’une interface Au/Cu.
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Figure (2.9) : Coefficients de transmissions et de reflexions d’une interface Ag/Au.
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vi) - Interface Au/Ag
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Figure (2.10) : Coefficients de transmissions et de reflexions d’une interface Au/Ag.

2.6. Discussion des résultats obtenus

Les résultats présentés dans ce mémoire sont obtenus dans le cas d’une interface reliant deux structures

cfc semi-infinies et pour une onde incidente venant de gauche se déplacant vers la droite de la zone
interface suivant la direction [100]. Les spectres de vibration des systémes interfaces examinés sont
ceux se rapportant aux spectres de transmission et réflexion. Les calculs numériques ont été réalisés
pour les possibilités de jonction entre les trois métaux nobles Cu, Au et Ag.

Pour chaque possibilité, nous avons étudi¢ le comportement de 1’onde de vibration en fonction de
I’environnement ¢élastique et massique des deux réservoirs situés de part et d'autre de la zone interface.
La premicre constatation, commune a toutes les interfaces, est que la condition d’unitarité est vérifiée.
D'ailleurs, cette propriété est utilisée comme teste de controle de nos calculs des coefficients de
transmission et de réflexion. Nous notons, aussi, la dégénérescence des deux modes, numérotés (2) et
(3) sur la figure (2.2) du systéme parfait, apparait systématiquement dans tous les cas considérés, et
que les courbes obtenues s’étendent sur la totalité des intervalles de fréquence, 1a ou la propagation des
ondes est permise pour les structures parfaites correspondants. Ce qui correspond évidemment aux
domaines ou les vitesses de groupe sont non nulles.
Sur I’ensemble des courbes de transmission et de réflexion représentés, on note une grande similitude

dans leurs comportements face aux mémes conditions de masse et de 1’environnement élastique.
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En effet, la forme de ces courbes suit la méme allure, elles différent qu’en nombre de fluctuations
ainsi qu’en intensité¢ de la transmission. D'apres les courbes, les coefficients de transmission et de
réflexion des trois modes ont la méme réponse (méme comportement) dans chaque structure dans la

gamme de fréquences de vibrations permises, pour chaque mode définie dans la structure parfaite.

Dans le cas d’un systéme constitué d’une jonction entre Ag et Cu (cas des deux premiéres
combinaisons (i et i7)), nous remarquons sur les courbes de transmission et de réflexion que si I’onde
se propage de Cu vers Ag (Cu/Ag), Figure (2.5), ou bien l'inverse de Ag vers Cu (Ag /Cu) Figure (2.6),
qu’elles ont un comportement similaire face aux vibrations du réseau, avec une transmission
d'amplitude importante, a basse fréquences, et nous notons la présence d’une seule oscillation. Cette
derniére est due a la perte d’énergie des ondes ¢€lastiques au voisinage de I’interface, de plus, il y a
interférences entre les ondes ¢élastiques dans la région perturbée (interface) donnent lieu a de multiples
réflexions par les limites et les frontieres du domaine interfacial. Nous observons, la diminution de
I'amplitude de transmission, aux hautes fréquences, et devienne nulle aux bords de la zone de Brillouin
et cela pour les trois modes de vibration des deux structures. La différence entre les deux courbes c’est
que pour une onde venant de Ag vers Cu (systéme Ag/Cu), la transmission est importante sur presque
tout le long de [Dintervalle de propagation avec la présence d’un petit pic de réflexion a
Q;~1.4 pour le mode (1) et Q, 3~0.9 pour les modes (2) et (3), elle ne s’annule pas qu’au bord
d’intervalle. Par contre dans le systéeme Cu/Ag, la transmission figure (2.6), s’annule plus rapidement,
on trouve que le mode (1) s’annule &8 Q~2.00 et pour les modes (2), (3) a la fréquence Q, 3~1.40.

Quant au petit pic de réflexion, il se décale vers les basses fréquences, ainsi on le trouve a Q;~1.00
pour le mode (1) eta Q,3~0.75 pour les modes (2) et (3). La différence s'explique par la variation de
I’environnement ¢élastique et les différences de masses, lors du passage de 1’onde incidente a travers

I’interface.

Si on remplace Ag par Au dans les premiéres structures. On se retrouve avec deux matériaux semi-
finis d’or et de cuivre reliés par une interface (cas iii et iv). Dans ces configurations, les courbes de
transmission/réflexions des deux systémes sont complétement différentes. Si I’onde vient de Cu vers
Au (Cu/ Au), la courbe de transmission (figure (2.7)) présente plusieurs fluctuations notamment a
basse fréquences, chose qu’on n'a pas trouvé précédemment, cela est di essentiellement a la masse de
Au qui est plus importante par rapport a celle du Cu (tableau 1) et cela influe aussi sur spectre de
transmission qui s’annule a Q;~1.7 et Q,5;~1.25 et ne couvre pas la totalit¢ de l’intervalle de
propagation. Alors que dans la figure (2.8) I’onde est transmise sur tout I’intervalle de propagation

avec une diminution aux hautes fréquences, qui commence a (1;~2.4 et {1, 3~1.65 mais le plus
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intéressant, c’est la diminution de la transmission se fait aussi a basse fréquence avec une réponse
quasi-linéaire 1;~1.5 et (), 3~1.0. Ceci est di au fait que I’or est placé a gauche de la structure et sa
masse est beaucoup plus grande et donc plus difficile a excité, jusqu'a ce que I’onde acquiére une
énergie suffisante pour franchir cette barriére, pour faire remonter la transmission et puis finalement

s’annule a haute fréquence.

Pour les deux derniéres structures (cas v et vi) ou I’argent remplace le cuivre. D’apres les tableaux (1)
et (2), la masse et les constantes de force de 1’or sont bien plus supérieures a celles de I’argent. Sur la
figure (2.9) les fluctuations dans le spectre de la transmission sont dii au durcissement des constantes
de force et au fait que la masse soit lourde, on peut prédire que la transmission ne se fera pas aux
hautes fréquences, ce qui est le cas avec la présence d’un pic aux alentours de Q;~2.5 et 0, 3~1.80,
causé par une énergie supplémentaire issue des ondes élastiques au voisinage de 1’interface. Sachant
qu'au cours de déplacement, les ondes acquiérent une énergie supplémentaire en interagissant avec les
modes localisés dans la zone perturbée. De plus, elles interférent entre elles dans la région perturbée et
donnent lieu a des ondes résultantes, avec des longueurs d'ondes particuliéres, dues aux multiples
réflexions par les limites et la frontiére du domaine interfacial mais vu que I’or est plus lourd alors la
transmission arrive a un peu moins de 18% de sa valeur maximale. Tandis que dans la structure
Au/Ag, la propagation se fait sur tout I’intervalle, avec la présence d’un pic aux alentours de
OQ4~2.75 et 0, 3~1.90 qui atteint 84%, dii aussi a I’énergie gagner en interagissant avec les modes
localisés mais cette fois si, il rencontre des atomes d’argent plus 1égeres et un environnement ¢€lastique
favorable. Ces pics peuvent étre définies comme des pics de résonance de types Fano [34]. A basse
fréquence, la transmission diminue brusquement car 1’énergie nécessaire pour franchir la barriere
constituée d’atome de Au est grande, dés que celle-ci a été acquise, la transmission remontre pour

atteindre sa valeur maximale puis diminuée a hautes fréquences.

En résumé, on peut dire que 1’environnement élastique et le rapport des masses jouent un role tres
important dans la transmission phononique, pour avoir :

* Une transmission assez ¢levée avec peu de fluctuation, on privilégie des métaux avec des
masses et des constantes de force assez proche (cas de I'interface a base d’Argent et de
Cuivre). Sur une grande gamme de fréquences, on utilisera une interface Ag/Cu, ou bien si on
s’intéresse seulement aux basses fréquences seulement, on peut utiliser une interface Cu/Ag.

* Une transmission contrdlée a des fréquences définies, on utilisera des métaux ayant des masses
tres différentes avec un environnement élastique dur, soit des hétérostructures ayant de 1’or
comme réservoir a droite et selon le besoin pour des basses fréquences on utilisera du cuivre

(Cu/Au), Pour une large gamme de fréquences, on optera plus pour de I’argent(Ag/Cu).
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* Pour les structures Au/Cu et Au/Ag, I’adoucissement des forces et les masse qui deviennent
légeres entraves fortement la transmission, sauf dans de rares cas de fréquence bien définie, ou
la transmission est maximale mais en général cet environnement n’est pas intéressant que les

autres pour les applications.

Comme conclusion, nos résultats montrent, a I’échelle des petites longueurs d'ondes, que les phonons
sont sensibles a la structure microscopique des surfaces et des interfaces en contact, et la détermination
des courbes de dispersion correspondantes peuvent fournir des informations capitales concernant ces

structures et les forces interatomiques mises en jeu par les différentes especes présentes.
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Résumé

Dans les matériaux solides, la dynamique du réseau participe au transport de 1’énergie. De plus, elle
joue un réle important dans la réponse du solide en présence d'une radiation (rayons X, lumicre
visible, neutrons). Le controle des phonons permettra de les utiliser pour moduler la lumiére et la
charge aux nano-échelles spatiales et aux ultra-hautes fréquences et éventuellement pour traiter de
I’information et son stockage. Les applications industrielles des dispositifs dépendent fortement du
type de matériaux ainsi que la maitrise de son ingénierie de manipulation. Dans le domaine des
sciences des matériaux, le cuivre, l'argent et 1'or sont regroupés sous I’appellation métaux nobles. Ils
se cristallisent dans la structure cfc et conservent celle-ci vers les températures les plus basses.
Aucune transformation spontanée n’est observée dans ces métaux. Les métaux nobles sont
particuliérement intéressants du fait qu’ils sont monovalents, simples, purs et disponibles. Ils sont
¢galement bien adaptés aux travaux de recherche concernant les effets des inhomogénéités
(impuretés, surfaces, interfaces, lacunes, ...) sur leurs spectres de phonons et leurs propriétés
thermodynamiques. Par exemple, ces métaux acceptent facilement une variété d'impuretés de
substitution dans de larges gammes de concentration, et leurs structures simples devraient faciliter la
comparaison entre théorie et expérience. En outre, le phénomene de résistance thermique aux
interfaces des structures est particulierement intéressant pour la création de super-réseaux dans
lesquels il serait possible de controler a la fois les phénomenes de transport €lectrique et thermique.

Abstract

In the solid materials, the vibration properties are involved in the transport of energy. In addition,
they play an important role in the response of the solid in the presence of radiations (X -rays, visible,
and neutrons). Control of phonons can be used to modulate the light and the charge for space and
nano- scale, ultra- high frequencies and possibly for processing information and storage. Industrial
applications of the devices depend strongly on the type of materials and the mastery of his handling
engineering. In the field of materials science, Copper, Silver and Gold are called noble metals. They
crystallize in the fcc structure and retain this latter towards the lower temperatures. No spontaneous
conversion was observed in these metals. The noble metals are particularly interesting because they
are monovalent, simple, pure and available. They are also well suited to research on the effects of
inhomogeneities (impurities, surfaces, interfaces, gaps, ...) on their phonon spectra and
thermodynamic properties. For example, these metals readily accept a variety of substitutional
impurities in broad concentration ranges, and their simple structures should facilitate comparison
between theory and experiment. In addition, the thermal resistance phenomenon at the interfaces of
structures is particularly advantageous for the creation of superlattices in which it would be possible
to control both the electrical and thermal transport phenomena.







