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INTRODUCTION

I’espace est un milieu hostile pour les équipements embarqués a bord des satel-
lites. Les électrons, ions et protons de haute énergie qui les bombardent continuelle-
ment peuvent pénétrer a I'intérieur de leurs composants électroniques et engendrer des
dysfonctionnements [STA88]. Ces particules peuvent, par exemple, provoquer des dé-
rives a long terme des caractéristiques des composants microélectroniques (effets de
dose ionisante [KIN12] ou non ionisante), ou étre a lorigine d’effets plus aléatoires,
comme les effets de charge externe et interne [BOU02]. Ces effets de charge dépendent
directement des flux de ces particules, et peuvent aboutir a des arcs électriques auxquels
les panneaux solaires [GAR81] sont particuliecrement sensibles. Le passage d’une unique
particule de haute énergie peut, par ailleurs, ¢tre a 'origine de dysfonctionnements dans
les composants électroniques numériques tels que le bruit dans les capteurs, ou les éve-
nements singuliers dans les mémoires [WANO8]. Les particules de haute énergie qui tra-
versent les parois du satellite peuvent aussi étre a 'origine des phénomenes d’avalanche

d’électrons dans les composants radiofréquences [KIS98].

Les électrons, ions et protons du milieu spatial ont une énergie entre le keV et le
GeV. Lorsque ces particules de haute énergie traversent un matériau, elles sont essen-
tiellement ralenties par les interactions avec les électrons de ce matériau. Lors de ces
interactions, ces électrons sont éjectés de leur atome et mis en mouvement dans le ma-
tériau. En interagissant a leur tour avec les autres électrons du matériau, ils sont a
lorigine d’une cascade d’électrons de plus basse énergie — entre I'eV et le MeV. Tous
les électrons de la cascade ont été arrachés 2 un atome du matériau traversé, et sont
donc associés a la création de paires électrons-trous. S’ils ne s’échappent pas du maté-
riau, ces électrons perdent leur énergie jusqu’a s’y implanter, ce qui met fin a la cascade.

Ces électrons, appelés « électrons secondaires », peuvent étre responsables de
différents types d’effets selon les composants dans lesquels ils se produisent. Par
exemple, les champs électriques présents dans les composants électroniques collectent
les paires électrons-trous générées, ce qui produit des effets transitoires qui perturbent
les systemes numériques. L’intégration croissante des composants électroniques les
rend désormais sensibles aux perturbations provoquées par le passage d’un seul proton,
et méme d’un seul électron pour les composants de derniere génération (technologies :
16 nm, 22 nm ou 45 nm) [ING15]. Si les électrons secondaires sont situés suffisamment

pres de la surface du matériau, ils peuvent s’en échapper, et ainsi provoquer une ava-
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lanche d’électrons de basse énergie entre les parois de certains composants radiofré-
quences, tels que les guides d’ondes ou les filtres [K1S98]. Pour les matériaux usuels des
applications spatiales, cette avalanche peut étre amorcée par des électrons entre
quelques eV et quelques keV [BAL12]. La compréhension de ensemble de ces effets
nécessite de connaitre avec précision les mécanismes physiques de production des élec-
trons secondaires, ainsi que leurs caractéristiques en terme de niveau de flux, d’énergie
et de direction. Cela requiert des outils numériques performants, tels que des codes de
transport d’électrons utilisant la méthode statistique de Monte-Carlo, qui doivent étre

valides jusqu’a quelques eV et a ’échelle du nanometre.

Les codes de transport de Monte-Carlo sont utilisés depuis les années 1950
[MET49] pour étudier le comportement des particules dans les solides. En ayant pour
principe de suivre pas a pas le déplacement de chaque électron de la cascade dans le
solide, ces codes offrent une modélisation fine de la physique, en particulier a basse
énergie. Ils permettent d’accéder a de nombreuses grandeurs critiques pour les applica-
tions, telles que le nombre et I’énergie des électrons émis par le solide, ’énergie déposée
par les électrons incidents sur leur passage, la profondeur atteinte par les électrons, la
profondeur depuis laquelle ils s’échappent, etc. Les codes les plus connus pour le trans-
port des électrons, et mis a disposition par la communauté scientifique, sont les codes
ETRAN [SEL91], ITS6 [FRA09], PENELOPE [sAL15], EGSnrc [KAWO01], EGS5
[HIR05], MCNP6 [HUG14], GEANT4 [AGO03, ALL16] (module MicroElec [RAI14]),
FLUKA [BAT16] et CASINO [DEM11]. Toutefois, ces codes ont été initialement déve-
loppés pour le transport des électrons de haute énergie et ne sont pas forcément adap-
tés aux basses et tres basses énergies — entre I'eV et le keV. D’autres codes plus spéci-
fiques au transport des électrons de basse énergie, mais non mis a disposition de la
communauté scientifique, ont également été développés par différents auteurs. Nous
pouvons citer les codes de Kuhr et Fitting [KUH99], de Ding et coll. [DIN02, MAO08],
de Ganachaud et Cailler [GAN79], de Palov et coll. [PAL98], de Dapor et coll. [DAP17],
et de Nishimura et coll. [NIS94].

A notre connaissance, ces codes ne permettent pas la modélisation du transport
des électrons dans des géométries complexes. Or, les grandeurs caractéristiques des
électrons secondaires émis par les matériaux (flux, énergie) dépendent fortement de
I’état de leur surface, c’est-a-dire s’ils sont oxydés, s’ils présentent de la contamination
ou de la rugosité [GIN14, GIN15]. L état de la surface, qui peut avoir un impact impor-
tant pour les applications, n’est habituellement pas pris en compte dans les modeles

physiques ou les codes de transport. Les mesures expérimentales étant colteuses et
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complexes a mettre en ceuvre, obtenir des outils numériques capables de prendre en
compte ces effets — par exemple en créant des multicouches pour modéliser
loxydation et la contamination, ou des structures géométriques pour représenter la

rugosité — est d’un grand intérét pour les applications spatiales.

Dans ce contexte, TONERA, en partenariat avec le CNES, a développé son
propre code de transport pour les électrons a basse énergie : OSMOSEE pour Onera
Simulation MOdel for Secondary Electron Emission [ROU13]. Le code OSMOSEE a
été validé pour des électrons d’énergie entre 10 eV et 2 keV. Cependant, les modeles
physiques implémentés sont spécifiques a 'aluminium, et le code ne permet pas la mo-
délisation 3D dans des géométries complexes. De son coté, le CEA a développé, pour
le silicium, le module basse énergie MicroElec [VAL12, RAI14] dans le code de particules
de haute énergie GEANT4. Ce code, qui permet de gérer des géométries 3D com-
plexes, ne prend pas en compte certains modeles physiques nécessaires au transport des
électrons de basse énergie, ce qui ne permet pas d’étudier, par exemple, le phénomeéne
de I’émission électronique secondaire.

Afin d’obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons a basse
énergie pour les applications spatiales, I’enjeu, dans un effort commun entre TONERA,
le CNES et le CEA, a été d’étendre au cours de cette thése, ces deux codes a différents
matériaux. La principale difficulté est, qu’a basse énergie, le transport des électrons dé-
pend fortement de la structure des bandes électroniques des solides. Pour décrire les
différentes interactions entre les électrons, nous avons choisi un modele utilisant les
fonctions diélectriques [NIK12, VAL12]. Ces fonctions, en étant déterminées a partir de la
mesure des indices optiques, pour lesquels il existe des bases de données [PALI97],
permettent de s’affranchir de la disparité de structure électronique des matériaux, et

ainsi de modéliser a la fois les métaux, les semi-conducteurs et les isolants.

Obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons a basse éner-
gie offre des perspectives intéressantes pour de nombreuses applications dans et hors
du domaine spatial. Par exemple, les calculs de dépots d’énergie sont d’un grand intérét
pour la problématique des composants de la microélectronique qui sont soumis aux
radiations de I'espace [AKK09, VALI12], I'acces a la profondeur depuis laquelle les élec-
trons s’échappent du solide est une grandeur tres intéressante pour la spectroscopie
d’analyse de surface [MAN14], le nombre d’électrons émis par le solide permet de mieux
comprendre les phénomenes de nuages d’électrons dans les accélérateurs de particules

[ciM15], et la modélisation des interactions entre les électrons est utilisée pour la radio-
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thérapie [INC16, BAT16]. Dans le cadre de ces travaux de these, bien que les codes nu-
mériques que nous avons développés permettent d’accéder a la plupart de ces gran-
deurs, nous nous sommes focalisés sur le processus de I’émission électronique secon-

daire.

Ce manuscrit de these s’articule autour de cing chapitres.

Le premier chapitre, consacré au contexte et aux enjeux de ces travaux de these,
dresse un état de 'art de ’émission électronique.

Le deuxiéme chapitre décrit les différentes interactions des électrons a basse
énergie dans les matériaux, le principe de fonctionnement des codes de Monte-Catlo
OSMOSEE et MicroElec, et pose les définitions des grandeurs accessibles par ces
codes et auxquelles nous allons nous intéresser.

Le troisiéme chapitre présente le modele des fonctions diélectriques que nous
avons choisi pour décrire les différentes interactions entre les électrons. Dans ce cha-
pitre, une premiere étape de validation s’appuie sur les calculs de deux grandeurs carac-
téristiques du transport : le libre parcours moyen et le pouvoir d’arrét. Dans le cadre de
ces travaux de thése, nous nous sommes intéressés a trois matériaux : I'aluminium,
I'argent et le silicium. L’aluminium est un métal simple a modéliser, et a couramment
été étudié dans la littérature. Ce matériau, déja implémenté dans le code OSMOSEE par
le biais de modeéles analytiques, nous a permis d’obtenir de précieux éléments de com-
paraison pour I'implémentation du modele des fonctions diélectriques. Le deuxiéme
matériau, I'argent, est couramment utilisé dans les applications spatiales. Toutefois, il
s’agit d’'un métal de transition qui posséde une structure de bandes électroniques plus
complexe que I'aluminium et, en ce sens, constitue un métal tres intéressant pour étu-
dier les limites de notre modélisation. Pour finir, le silicium, déja implémenté dans le
module MicroElec du code GEANT4, nous a permis, par comparaison avec le code
OSMOSEE, d’étendre la validité de ce module a plus basse énergie.

Les deux derniers chapitres regroupent les principaux résultats obtenus sur
I’émis-sion électronique secondaire.

Le quatrieme chapitre est consacré aux comparaisons entre les simulations des
codes OSMOSEE et MicroElec, et les mesures expérimentales disponibles dans la litté-
rature. Dans cette logique de validation des codes, j’ai effectué des mesures de rende-
ment d’émission électronique a l'aide du dispositif de mesures DEESSE de TONERA
[GIN14, GIN15]. Dans ce chapitre, les matériaux étudiés sont considérés comme « théo-
riques », et correspondent a des solides sans oxydation, sans contamination et sans ru-

gosité.
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A Topposé, le cinquieme chapitre présente les résultats d’émission des électrons
secondaires sur des matériaux dits « techniques » caractérisés par de la rugosité a leur
surface. Dans le cadre de cette thése, nous nous sommes intéressés a ’effet de struc-

tures simples telles que les rainures et les damiers.






CHAPITRE 1 : ENJEUX DE L'ETUDE ET ETAT
DE L’ART

1.1. INTRODUCTION

L’espace est un milieu hostile pour les équipements embarqués a bord des satel-
lites. ’analyse des données en vol montre que les ions, protons et électrons de haute
énergie qui les bombardent continuellement sont responsables d’environ 20 % des dé-
faillances [BOU02]. Or, I'espace n’est pas un milieu homogene, et les risques associés
aux satellites dépendent donc de T'orbite sur laquelle ils se situent [STA88]. Le milieu
spatial est formé de différents plasmas alimentés par les ions, protons et électrons issus
du rayonnement cosmique, des ceintures de radiations qui entourent la Terre, du vent
solaire ou des éruptions solaires. Une description complete de ces plasmas et de leurs
effets sur les satellites peut étre trouvée dans la littérature [STA88, BOU02]. Dans le cadre
de cette these, nous allons nous intéresser plus particulicrement aux ceintures de radia-
tions, et notamment aux électrons, qui sont a 'origine de dysfonctionnements dans les
composants utilisés par les équipements radiofréquences (effet multipactor), des effets
de dose, ainsi que des évenements singuliers dans les composants microélectroniques

de dernicre génération.

1.1.1. ENVIRONNEMENT SPATIAL

Lorsqu’un satellite est envoyé en orbite depuis la Terre, il traverse, tout d’abord,
le plasma froid de I'lonosphére (haute atmosphére) puis croise les ceintures de radia-
tions qui entourent la Terre. Découvertes en 1958 par Van Allen, ces ceintures concen-
trent les électrons et protons de haute énergie qui sont piégés par le champ magnétique
terrestre (ou magnétosphere). Les ceintures de radiations sont des zones restreintes du
milieu spatial, mais rassemblent les conditions les plus défavorables aux équipements
des satellites. Il existe deux ceintures d’¢lectrons, situées entre 1 et 10 rayons terrestres,
et regroupant des particules d’énergie comprise entre quelques keV et 30 MeV ; et une

unique ceinture de protons, située entre 1 et 7 rayons terrestres et rassemblant des par-
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Chapitre 1 : Enjeux de I'étude et état de I'art

ticules d’énergie comprises entre quelques keV et 100 MeV. La FIGURE 1.1 illustre la
position et les principales caractéristiques de ces ceintures. Sur cette figure, les énergies
et les flux des électrons et des protons de ces ceintures sont calculés respectivement
avec les modeles AE-8 [sAW76] et AP-8 [VET91] de la NASA. La FIGURE 1.1 présente
¢galement la position de I'orbite géostationnaire sur laquelle sont situés la plupart des
satellites de télécommunications, et de deux orbites inclinées qui correspondent aux
positions des satellites des systemes GPS et Galileo. Nous pouvons voir que ces satel-
lites traversent les ceintures d’électrons, en particulier la ceinture extérieure, mais pas,
ou peu, la ceinture de protons. En ce sens, les électrons vont étre a 'origine de nom-

breuses défaillances dans ces satellites.
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FIGURE 1.1. Représentation de la position des ceintures de protons et d’électrons qui entourent
la terre ainsi que de Porbite géostationnaire (GEO), et des orbites des systémes de navigation
Galileo et GPS. Les orbites des satellites ont été tracées a partir d’une figure de Horne [HOR07].
La partie gauche de la figure correspond a la distribution des protons d’énergie supérieure a
10 MeV calculée par le modéele AP-8 MAX de la NASA [SAW76]. La partie droite correspond a la
distribution des électrons d’énergie supérieure a 1 MeV calculée par le modele AE-8 MAX
[VET91]. Les figures sont disponibles sur la base de données SPENVIS (SPace ENVironment
Information System) de ’ESA qui répertorie les modéles décrivant ’environnement spatial et ses
effets.

Toutefois, la magnétosphere terrestre possede une géométrie particuliere : elle
est comprimée du coté du soleil entre 10 ou 12 rayons terrestres, s’étend du coté oppo-
s¢ au soleil jusqu’a plusieurs centaines de fois le rayon terrestre, et possede deux cornets

au niveau des poles [STA88]. Ces cornets permettent le passage des électrons et protons
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[ ]

des ceintures dans 'ionosphére. Au niveau des poles, les électrons peuvent pénétrer
jusqu’a une altitude de 1000 km [BOU02]. Par ailleurs, le champ magnétique terrestre est
incliné de 11° [STA88] par rapport a I'axe de rotation de la Terre et décentré de 500 km
vers le Pacifique-Est. Cette dissymétrie engendre une zone ou le champ est plus faible
au-dessus du Brésil. Cette zone est appelée anomalie de 'Atlantique Sud. Dans cette
zone, les électrons et protons de la ceinture de radiations la plus proche peuvent péné-
trer a plus basse altitude (200 km) [BOU02]. C’est ce que nous pouvons voir sur la FI-
GURE 1.2 qui présente les flux d’électrons calculés a une altitude de 500 km autour de la
Terre. En conséquence, méme un satellite en orbite basse sera exposé a des flux de
particules importants provenant notamment des cornets polaires et de 'anomalie de

I’Atlantique Sud.
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FIGURE 1.2. Distribution des électrons d’énergie supérieure a 1 MeV a une alti-
tude de 500 km autour de la Terre calculée par le modele AE-8 MAX [VET91]. La
figure est disponible sur la base de données SPENVIS de PESA.

1.1.2.  EFFETS DES RADIATIONS SUR LES COMPOSANTS

Les flux des électrons et des protons des ceintures de radiations sont tels qu’ils
p q

ne sont pas absorbés en totalité par les parois du satellite, le plus souvent en aluminium,
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et parviennent ainsi a pénétrer a I'intérieur des composants électroniques. La FIGURE
1.3 illustre les profondeurs de pénétration des électrons dans 'aluminium. Nous pou-
vons voir que des électrons de quelques keV peuvent traverser une épaisseur de 50 nm
alors que des électrons de 1 MeV peuvent traverser une épaisseur de plus de 1 mm.
Pour les électrons de plus basse énergie, en dessous de 100 eV, nos récents calculs
[ING17] montrent que I’épaisseur traversée reste relativement constante autour de
quelques nanometres. Nous verrons plus loin (chapitre 4) que ce phénomene a un effet

direct sur les rendements d’émission électronique.
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FIGURE 1.3. Profondeurs de pénétration calculées dans I’approximation CSDA
(Continous Slowing Down Approximation) pour les électrons dans Paluminium.
Les données proviennent de [YOU56, GLE73, ASH75, ING17] et de la base de données
ESTAR du NIST (National Institute of Standards and Technology) [NIST].

Lorsqu’un électron ou un proton de haute énergie traverse un matériau, il va
interagir principalement avec les électrons du matériau. Lors de ces interactions, la par-
ticule incidente perd une partie de son énergie et est ralentie. Cette énergie est transmise
aux électrons du matériau, ce qui entraine la génération de paires électrons-trous (pro-
cessus d’ionisation) sur la trajectoire de la particule incidente. En conséquence, les élec-
trons et les protons des ceintures de radiations peuvent étre a lorigine de plusieurs
types de dysfonctionnements. On distingue, en général, deux types d’effets : les effets

cumulatifs, dus a une exposition dans la durée des composants a ’environnement spa-
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tial (dose ionisante, effets de charge) ; et les effets transitoires, dus a la perturbation
provoquée par le passage d’une unique particule de haute énergie (bruit dans les cap-
teurs, évenements singuliers dans les composants électroniques). Par ailleurs, les parti-
cules de haute énergie, qui traversent les parois du satellite, peuvent aussi étre a 'origine
des phénomeénes d’avalanche d’électrons dans les composants radiofréquences (effet

multipactor).

1.1.2.1. DOSE IONISANTE

Les effets de dose ionisante correspondent a une dégradation progressive des
performances des composants électroniques sous l'effet d’une exposition prolongée aux
électrons et protons de haute énergie. Par exemple, dans les circuits CMOS, une partie
des paires électrons-trous générées, peut rester piégée dans les isolants des composants
et produire des potentiels électriques parasites qui sont a I'origine de la dérive des ten-
sions de seuil des transistors, ce qui peut a terme empécher leur fonctionnement. Avec
la réduction de taille des composants microélectroniques, dont certaines dimensions
tendent vers quelques nanometres pour les composants de dernicre génération [RAI2],
la prise en compte des effets de dose ionisante nécessite des codes de transport de par-

ticules valides jusqu’a I’échelle du nanometre.

1.1.2.2. CHARGE DE SURFACE ET CHARGE INTERNE

Les effets de charges sont principalement le fait des électrons de moyenne et de
haute énergie. Les électrons de moyenne énergie, entre 10 et 200 keV, s’implantent dans
les diélectriques présents a 'extérieur des satellites et sont a l'origine des phénomenes
de charge dite « de surface ». Cette charge est a l'origine d’arcs électriques dans les pan-
neaux solaires [GAR81] dont la structure peut entrainer la présence de différentiels de
charge importants. Ces effets sont plus probables pour les orbites de basses altitudes et
de forte inclinaison sur lesquelles se situent les satellites d’observation de la Terre. Les
¢lectrons d’énergie supéricure a plusieurs MeV, plus pénétrants, sont, quant a eux, res-
ponsables des phénomenes de charge interne [BOU02]. Ces effets sont plus probables
sur les orbites synchrones des satellites de télécommunications et sur la mi-altitude de
positionnement des satellites des systemes GPS et Galileo représentés dans la FIGURE
1.1.
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1.1.2.3. EFFETS TRANSITOIRES

Les effets transitoires, a 'intérieur des composants électroniques, sont dus prin-
cipalement aux protons et aux ions, toutefois les électrons de haute énergie deviennent
de plus en plus susceptibles de provoquer des évenements singuliers dans les compo-
sants suite a la réduction de leur taille. C’est le cas notamment avec les SEUs (Single
Event Upset) qui correspondent au changement d’état des bits dans les mémoires
[WANO8]. Les travaux d’Inguimbert et coll. [ING15] ont montré que des mémoires
SRAM de dernicre génération (16 nm), ayant des volumes sensibles de 'ordre de 32 nm
et des seuils de déclenchement de l'ordre de quelques keV étaient sensibles aux élec-
trons. La prédiction de ce type de phénomenes requiert donc une précision de calcul de
Pordre de quelques dizaines de nanométres. A ces échelles, il faut prendre en compte,
dans le cas des particules lourdes, la largeur de la colonne d’ionisation produite le long
de leur trajectoire (la trace). La modélisation précise des traces des ions lourds nécessite
de suivre les électrons secondaires générés a tres basse énergie [VAL12]. En consé-
quence, I'estimation précise des seuils de déclenchement des SEUs nécessite des codes
de transport d’électrons atteignant une précision de quelques nanomeétres. Nous ver-
rons dans le chapitre 4 de cette these, que cette précision correspond au domaine des

basses énergies (< 2 keV).

1.1.2.4. EFFET MULTIPACTOR

En traversant les parois et les composants des satellites, les électrons de haute
énergie sont ralentis et peuvent atteindre des énergies tres faibles, de Pordre de I'eV. Ces
électrons de plus basse énergie peuvent étre a I'origine de dysfonctionnement dans les
composants (par exemple, décharges électroniques dans les composants radiofré-
quences ou effet multipactor [KIS98]). Ces effets sont plus probables sur les orbites
synchrones des satellites de télécommunications et sur la mi-altitude de positionnement
des satellites des systemes GPS et Galileo représentés dans la FIGURE 1.1. Pour éviter
I'apparition de cet effet, les industriels du domaine spatial tendent a limiter la puissance
de fonctionnement des composants radiofréquences en imposant des marges impor-
tantes. Or, a T'heure actuelle, les satellites de communication sont sollicités par un
nombre croissant d’utilisateurs qui désirent des taux de transferts de données de plus en
plus élevés, ce qui nécessite une augmentation de la puissance des composants radio-

fréquences. Avoir une meilleure connaissance de la physique électronique a basse éner-
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gie, a lorigine de leffet multipactor, permettrait de diminuer les marges et donc

d’augmenter la puissance de ces composants.

Dans le cadre de ces travaux de théese, bien que les codes numériques que nous
avons développés permettent d’accéder a la plupart des grandeurs nécessaires aux appli-
cations décrites dans cette section, nous avons choisi de nous focaliser sur Ieffet multi-

pactor.

1.2. CARACTERISTIQUES DE L’EFFET MULTIPACTOR

Leffet multipactor correspond a une avalanche d’électrons dans le vide, par in-
teraction résonnante avec les parois d’une cavité, suite a la mise en mouvement des
¢lectrons par une onde électromagnétique radiofréquence. Observé pour la premicre
fois en 1924 par Guttons, I'effet multipactor fut cependant identifié une décennie plus
tard par Famsworth qui lui donna son nom d’apres l'invention d’un amplificateur basé
sur cet effet [KI898]. L’effet multipactor peut se produire sur les différents composants
radiofréquences qui permettent de transmettre le signal du satellite jusqu’a la Terre :
antennes, filtres, guides d’ondes, cables coaxiaux, amplificateurs, etc. Dans cette section,
apres avoir brievement présenté la chalne des composants radiofréquences (RF) qui
permettent de transmettre une onde radiofréquence entre le satellite et la Terre, nous

décrirons les conditions nécessaires au déclenchement de I'effet multipactor.

1.2.1. ROLE ET FONCTIONNEMENT DES COMPOSANTS RF

La transmission d’une onde radiofréquence entre deux stations situées a la sur-
face de la Terre via un satellite passe par un systeme complexe de composants radiofré-
quences. Un schéma simplifié de ce systeme est donné par la FIGURE 1.4. Une descrip-
tion plus complete du principe de fonctionnement des systemes radiofréquences dans

les satellites de télécommunication peut étre trouvée dans la littérature [MAR96].

Les ondes radiofréquences sont définies par des fréquences entre 30 kHz et

300 GHz ce qui équivaut a une longueur d’onde entre 10 km et 1 mm. Lors de leur
qui €q g

propagation dans I'lonosphere, la puissance transportée par ces ondes est atténuée d’un

facteur 1/t ou r représente la distance parcourue par 'onde. Par exemple, pour un sa-
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tellite de télécommunication située en orbite géostationnaire, la distance r vaut environ
36 000 km (dans Pexpression 1/12 elle intervient en m). Les ondes RF émises pat les
stations terrestres (ou un autre satellite) sont recues par 'antenne réceptrice du satellite
avant d’ctre réparties dans les différents canaux du transpondeur selon leur fréquence
grace aux filtres d’entrée de canal IMUX) [MAR96]. A des fins de simplification, le

schéma de la FIGURE 1.4 représente un unique canal.

SATELLITE

Récepteur du transpondeur

Guide d’'ondes

Antennes  Filtres Pre- Conver

amplificateurs Parois métalliques et vide

[mmmm————

100 pW-1nW

Emetteur du transpondeur

L Amplificateur o
de grande Filtres  Antennes

puissance
10 W-100W \
Liaison ..
Liaison
montante
6 GHz descendante
4 GHz
STATION TERRESTRE STATION TERRESTRE

FIGURE 1.4. Schéma simplifié¢ de ’architecture du systéme de télécommunication d’un satellite.

Chaque canal permet de traiter un signal dans une sous-bande de fréquence par-
ticuliere de la bande totale allouée au satellite. Les ondes se propageant dans toutes les
directions, cette opération de filtrage permet de considérer uniquement le signal qui

nous intéresse parmi tous ceux que recoit 'antenne réceptrice du satellite.

A Pentrée du récepteur, 'onde RF, fortement atténuée par I'ionosphere, a une
puissance de 'ordre de 100 pW a 1 nW [MAR96]. Dans la partie réceptrice, 'onde RF
est légerement amplifiée par un préamplificateur. Elle est ensuite modulée en fréquence
par un convertisseur puis diffusée dans un guide d’ondes ou un cable coaxial pour at-
teindre la partie émettrice de la chaine. La modulation en fréquence permet de distin-
guer onde que va envoyer le satellite a la station terrestre de 'onde initialement recue
par Pantenne réceptrice. Le role des guides d’ondes et des cables coaxiaux est de con-
traindre la propagation de 'onde dans la bonne direction afin qu’elle puisse étre réémise

par 'antenne émettrice du satellite.
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En vue de son émission dans l'espace et de sa future atténuation par
I'lonosphere, londe est amplifiée dans la partie émettrice de la chaine par des amplifica-
teurs de grande puissance. La puissance en sortie de Pamplificateur d’émission du canal
est de l'ordre de 10 W a 100 W [MARY%6]. Le gain en puissance est donc de l'ordre de
100 a 130 dB. Apres amplification dans chaque canal par des amplificateurs, les ondes
RF sont regroupées par filtres de sortie de canal (OMUX) sur I'antenne d’émission. Les
filtres de sortie permettent d’enlever le bruit du signal. Le satellite peut alors réémettre

les ondes vers les stations terrestres (ou vers un autre satellite).

L’effet multipactor peut se produire sur 'ensemble de la chaine RF. La création
d’une cascade d’électrons peut endommager les antennes, les filtres, les guides d’ondes
et les cables coaxiaux (érosion des parois, montée en température) et limiter la propaga-
tion du signal (création d’un signal parasite) dans ces composants. Par ailleurs, les pré-
amplificateurs, les convertisseurs et les amplificateurs de puissance vont avoir tendance
a augmenter la cascade d’électrons, ce qui peut également étre problématique. Si la
transmission du signal du satellite aux stations terrestres (ou a un autre satellite) est blo-
quée, il existe un risque de perdre le contact avec le satellite, ce qui pourrait aboutir a

I’échec de la mission.

1.2.2. SEUIL DE DECLENCHEMENT MULTIPACTOR

Afin de simplifier les explications pour décrire le déclenchement de l'effet mul-
tipactor dans les composants radiofréquences que nous avons brievement présentés
dans la section 1.2.1., nous allons prendre 'exemple d’un guide d’ondes radiofréquences
rectangulaire et métallique. De maniere simplifiée, ce composant peut étre modélisé par
des plaques conductrices — par exemple, en aluminium recouvertes d’une fine couche
d’argent —séparées par du vide. Si les matériaux diélectriques sont également utilisés
dans les composants RF, par exemple dans les filtres de multiplexage en aval de 1'ampli-
ficateur haute puissance, ces matériaux ont tendance a se charger suite a leur irradiation
par un faisceau d’électrons. L’é¢tude du phénomene de charge a la surface des matériaux
diélectriques dépasse le cadre de cette thése, mais nous pouvons néanmoins retenir que
ce phénomene a une grande influence sur le seuil de déclenchement de 'effet multipac-

tor [PUE17].
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Lorsqu’un électron de basse énergie arrive sur la paroi d’'un guide d’ondes radio-
fréquence, cet électron va pouvoir arracher un ou plusieurs électrons de la paroi du
guide. Ce phénomene est appelé « émission électronique ». Si les électrons créés dans le
guide par émission électronique sont accélérés par le champ électrique de 'onde radio-
fréquence et envoyés contre les parois du guide, ils vont pouvoir a leur tour arracher
d’autres électrons aux parois. A terme, il peut se produire une avalanche d’électrons

dans le guide. Cette avalanche correspond a I'effet multipactor.

Nous voyons la, a travers cette premicre description, que I'effet multipactor ne
peut apparaitre que sous certaines conditions. Afin d’initier la cascade d’électrons dans
le guide, la premicre condition est d’avoir un matériau qui émet plus d’électrons qu’il
n’en regoit. La deuxieme condition est que les électrons doivent atteindre I'une des pa-
rois du guide d’ondes. En ce sens, le champ radiofréquence entre les parois du compo-
sant ne doit pas changer la direction des électrons et les freiner de manicre trop impor-
tante afin qu’ils atteignent 'une des parois du guide, et puissent arracher d’autres élec-
trons a cette paroi par émission électronique. En conséquence, I'effet multipactor dé-
pend fortement de la fréquence et de la puissance de 'onde radiofréquence, et des di-

mensions du composant.

Une premicre théorie de cet effet a été réalisée en 1958 par Hatch et Williams,
et a montré que la cascade électronique a l'intérieur du guide d’ondes se produit selon
des modes de résonance. En premicre approximation, I'effet multipactor se produit
lorsque le temps que met I’électron pour aller d’une paroi a une autre (ou pour retour-
ner sur la paroi initiale) est un multiple de la moitié de la période de 'onde RFF [UDI07].
Lorsque la trajectoire est telle que les électrons retournent a leur position initiale, on
parle d’effet multipactor a un point. Si la trajectoire des électrons fait une boucle sur
deux points d'impact, on parle d’effet multipactor a deux points, etc. L’ordre de I'effet
multipactor est défini par le nombre de périodes radiofréquences nécessaires pour que
I’électron atteigne I'une des parois du guide. Dans le cas d’un effet multipactor a deux
points et d’ordre n, électron met 2n-1 demi-périodes de 'onde radiofréquence pour
atteindre la paroi opposée. La FIGURE 1.5 présente un schéma simplifié du déclenche-
ment d’un effet multipactor a deux points et d’ordre 2 dans un guide d’ondes radiofré-

quences.
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Guide d’onde radiofréquence

Paroi métallique

i+ Emission électronique

FIGURE 1.5. Evolution au cours du temps du déplacement des électrons
libres dans un guide d’ondes radiofréquences. Cas d’un effet multipactor a
deux points et d’ordre 2.

Nous voyons sur la FIGURE 1.5 que la géométrie du composant, en particulier la
distance D entre les deux parois, va jouer un role crucial dans le déclenchement de
I'effet multipactor. C’est pourquoi, en général, Peffet multipactor a plus de risque de se
produire dans les zones restreintes des composants ou la distance entre les parois est
faible [UDI07] comme les iris des guides d’ondes, les filtres, ou les cables coaxiaux dans
lesquels du vide peut apparaitre avec les différences de températures dues a
I'environnement spatial. Or, une augmentation en puissance de ces composants se tra-
duit par une augmentation du champ électrique entre leurs parois dans ces zones res-
treintes, ce qui rend alors le composant plus favorable a 'apparition de I'effet multipac-

tor.

1.2.3.  PISTES ENVISAGEES CONTRE LEFFET MULTIPACTOR

Afin de limiter Ieffet multipactor dans les composants radiofréquences, plu-
sieurs pistes sont envisagées [KIS98]. La premicre consiste a jouer sur la géométrie du
composant afin de limiter les modes de résonances permettant d’initier la cascade
d’électrons [UDIO7]. La deuxiéme piste consiste a utiliser le fait que la cascade
d’électrons va, au cours du temps, modifier la surface des parois des composants et
s’annuler [KI1S98]. On patle d’effet de conditionnement. Cette approche n’est, en géné-
ral, pas envisagée dans les applications spatiales mais plutot pour les accélérateurs de

particules (CERN, ITER) dans lesquels I'effet multipactor peut également se produire.
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La troisieme piste consiste a choisir des matériaux qui émettent peu d’électrons. Cette
approche revient a réaliser des traitements de surface sur les zones restreintes des parois
des composants qui sont les plus susceptibles de déclencher la cascade d’électrons.
C’est dans le cadre de cette troisieme approche que s’inscrit cette these. Notre
objectif est double. 1l s’agit, d'une part, d’utiliser des codes de transport de particules
pour obtenir une meilleure compréhension des mécanismes physiques a I'origine de la
cascade d’électrons, ce qui permettrait d’affiner les modeles dans les simulations de
Ieffet multipactor [FIL16] ; d’autre part, il s’agit de comprendre comment des traite-
ments de surface, comme la rugosité, peuvent limiter ’émission électronique a 'origine

de I'effet multipactor.

1.3. DESCRIPTION DE L’EMISSION ELECTRONIQUE

L’émission électronique désigne le processus par lequel les électrons
s’échappent d’un matériau et pénetrent dans le vide. Nous avons vu dans la section
précédente, que 'une des conditions nécessaires au déclenchement de effet multipac-
tor est d’avoir un matériau qui émet plus d’électrons qu’il n’en regoit. C’est le cas de la

plupart des matériaux utilisés dans les applications spatiales [BAL12].

1.3.1. RENDEMENT D’EMISSION ELECTRONIQUE

Pour décrire de manicre plus précise I’émission électronique, le nombre
d’électrons émis par un matériau est évalué par le rendement d’émission électronique.
Ce rendement est défini comme le rapport du nombre d’¢électrons émis sur le nombre
d’électrons incidents. Dans cette définition, la condition d’apparition de I'effet multi-

>
pactor est alors d’avoir un rendement d’émission électronique supérieur a 1. Le rende-
ment d’émission dépend de I’énergie des électrons incidents. La FIGURE 1.6 présente la
courbe de rendement d’émission électronique pour les électrons entre 10 eV et 4 keV
dans l'argent.

Sur cette courbe, on s’intéresse a plusieurs points : la valeur 0y, 4y et la position
Eax du maximum de la courbe, et les deux points de cross-over notés Ecy et Ec,. La

max b 1 2
valeur du maximum permet de savoir si la condition nécessaire au seuil de déclenche-

ment de Peffet multipactor est atteinte. Si c’est le cas, les deux points de cross-over, qui
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correspondent aux énergies d’incidence pour lesquelles le rendement vaut 1, donnent

I'intervalle d’énergie dans lequel I'effet multipactor peut apparaitre.

18 - omax

=—C=Bronstein et al. (1969)

Ag
—&—Gineste (ONERA, 2015)

Rendement d'émission électronique

Ecl Emax Ec2

T T T
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Energie d'incidence (eV)

FIGURE 1.6. Courbe de rendement d’émission électronique de P’argent. Les données de Gi-
neste sont des mesures sur des solides massifs décapés in situ sous ultravide [GIN15]. Les don-
nées de Bronstein et coll. sont des mesures sur des couches minces évaporées in situ sous vide
[BROGY].

Le déclenchement de Peffet multipactor dépend fortement de Iénergie du pre-
mier point de cross-over Ec;. Nous voyons sur la FIGURE 1.6 que, dans I'argent pur,
Ieffet multipactor peut étre initié par des électrons d’énergie entre Ecy =74 eV et
Ec;=3600 ¢V [GIN15]. Pour de nombreux matériaux utilisés dans les composants ra-
diofréquences des satellites, le seuil de déclenchement est atteint pour des électrons de

basses énergies entre 5 eV et 2 keV [BAL12].

Les rendements d’émission électronique ont été¢ déterminés expérimentalement
depuis les années 1920 pour de nombreux matériaux. La plupart des données expéri-
mentales sont regroupées dans la base de données de Joy [JOY08]. Toutefois, pour les
basses énergies, en particulier en dessous de 100 eV, les mesures de rendement
d’émission électronique disponibles dans la littérature sont rares et présentent de fortes

disparités. Par exemple, I'accord entre deux ensembles de mesures dans la base de don-
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nées de Joy [JOY08] est en général de moins de 25%. Ces écarts permettent presque
toujours de valider un code de transport en choisissant les données expérimentales qui
s’approchent le plus des simulations [LINO05]. Les disparités entre les mesures expéri-
mentales de la littérature, et notamment dans la base de données de Joy [JOY08], peu-
vent s’expliquer par les différences de montage expérimental (enceinte sous vide, travail
de sortie du collecteur utilisé, mesure sur des solides massifs ou des couches minces)
[WALO08] et par I’état de la surface des matériaux (oxydation, contamination, ou rugosité)
[ASS98, WAL08, GIN15]. Afin de valider les simulations issues des codes de transport

d’électrons, il est nécessaire d’obtenir des mesures sur des solides purs et sans rugosité.

Afin d’obtenir de telles mesures, FONERA a mis en place un dispositif de me-
sures expérimentales pour les rendements d’émission électronique : le dispositif
DEESSE [GIN15] pour Dispositif d’étude de 'Emission Electronique Secondaire Sous
Electrons. Ce dispositif permet des mesures sur des solides massifs décapés z situ par
argon sous ultravide. Une description compleéte de ce dispositif peut étre trouvée dans
les travaux de Gineste et coll. [GIN14, GIN15]. Les mesures a basse énergie issues de ce
dispositif sont en bon accord avec les données expérimentales de Bronstein et Fraiman
[BRO69], comme le montre la FIGURE 1.6. Ce résultat nous permet de considérer ces

deux jeux de mesures comme fiables.

1.3.2. PARAMETRES INFLUENCANT LE RENDEMENT
D’EMISSION ELECTRONIQUE

Afin d’étudier Teffet de Iétat de la surface du matériau sur le rendement
d’émission électronique, dans la suite de ce manuscrit de these, nous distinguons les
matériaux dits « théoriques », c’est-a-dire les solides purs et parfaitement lisses, des ma-
tériaux « techniques », c’est-a-dire les matériaux tels qu’ils sont envoyés dans les charges
utiles des satellites. En ce sens, les matériaux théoriques correspondent a des simula-
tions de solides semi-infinis, ainsi qu’aux mesures expérimentales réalisées sur des so-
lides massifs décapés par bombardement ionique d’argon sous ultravide (mesures de
Gineste [GIN15]) ou sur des couches minces évaporées sous ultravide (mesures de
Bronstein et coll. [BRO69]). A 'opposé, les matériaux techniques correspondent, en
général, a des matériaux exposés a l'air. Ils peuvent présenter une couche d’oxydation,

une fine couche d’eau, de la contamination, ou de la rugosité.
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1.3.2.1. EFFET DE L’ETAT DE LA SURFACE DU MATERIAU

ILa FIGURE 1.7 présente une comparaison des courbes de rendement d’émission
électronique a basse énergie pour de I'argent théorique et de I'argent technique. Nous
pouvons voir que le rendement atteint un maximum de 1,75 a 632 eV [BRO69] pour
Pargent théorique et un maximum de 2,28 a 255 eV [GIN14] pour l'argent technique.
Les points de cross-over sont définis respectivement par Ec1=74 ¢V et Ec2=3600 keV
[GIN15] pour I'argent théorique et respectivement par Ecl1=24 eV et Ec2=3600 keV
[GIN14] pour I'argent technique.
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FIGURE 1.7. Rendement d’émission électronique de Pargent pour un matériau théorique et un
matériau technique. Les données de Bronstein et coll. [BRO69] correspondent a des mesures sur
des couches minces évaporées in situ sous ultravide, les données de Gineste et coll. (2015)
[GIN15] correspondent a des mesures sur des solides massifs décapés in situ par argon sous ul-
travide. Les données de Gineste et coll. (2014) [GIN14] sont des mesures sous ultravide sur de

Pargent exposé a Pair (matériau technique).

Nous voyons dés lors que exposition a I'air augmente le rendement d’émission
maximal et diminue le premier point de cross-over de l'argent. En ce sens, 'exposition
des matériaux a l'air favorise I'effet multipactor. Ce résultat n’est pas propre a I'argent et
se vérifie dans la littérature pour d’autres matériaux [BAG00, JOY08, GIN15].

Pour I'aluminium, les mesures de la base de données de Joy [JOY08] sont tres
disparates. Par exemple, il existe un facteur 5 entre les mesures de Hilleret et coll.

[HILO03] sur de I'aluminium technique et les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69]
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sur de Paluminium théorique. Cet écart peut s’expliquer par le fait que I'aluminium
s’oxyde facilement lorsqu’il est exposé a air. Les travaux de Baglin et coll. [BAG00] ont
montré que le rendement d’émission électronique de I'aluminium décapé puis réexposé
a lair atteint une valeur de 2,5 pour une épaisseur d’oxyde de 6 nm — la valeur théo-

rique étant proche de 1 [BRO69, GIN15].

Les matériaux exposés a l'air peuvent également présenter une fine couche
d’eau [GIN15]. Les mesures de Baglin et coll. [BAG00] sur du cuivre ont montré qu'une
couche d’eau de 45 monocouches d’épaisseur entraine une augmentation du rendement

d’émission électronique de 1,6 a 1,9 pour ce matériau.

Par ailleurs, les matériaux techniques peuvent présenter de la rugosité a leur sur-
face. Contrairement a 'oxydation qui a tendance a toujours augmenter le rendement
d’émission, la rugosité peut avoir plusieurs effets sur le rendement selon la forme des
structures rugueuses [NIS94, PIV08]. Par exemple, Aguilera et coll. [AGU13] ont fait
grandir des nanofils d’oxyde de cuivre sur un support de cuivre et ont montré qu’il était
possible d’obtenir un rendement inférieur a 1 lorsque les nanofils ont un facteur
d’échelle de 10° — le rendement du cuivre technique étant de 2,4 [AGU13]. Dans cet
exemple, le faible rendement s’explique par le fait que les électrons émis par le support
en cuivre sont captés par les nanofils avoisinants.

Plusieurs auteurs ont étudié I'effet de la rugosité sur le rendement d’émission
électronique, en utilisant des traitements chimiques [AGU13], des traitements méca-
niques [PIV08], par usinage laser [WAT11], ou en utilisant la modélisation par le biais de
codes de transport d’électrons [NIS94]. La modélisation par des codes de transports de
particules permet d’éviter le recours a des mesures expérimentales qui s’averent parfois
couteuses et difficiles a mettre en place. Toutefois, a notre connaissance, les codes de
transport utilisés dans la littérature [NIS94, WANGO7] ne permettent pas de modéliser a
la fois 'ensemble des interactions des électrons dans le solide et leur déplacement dans
le cas de géométries 3D complexes. En ce sens, 'approche que nous proposons, dans le

cadre de cette these, est novattice.

Les disparités de mesures de rendement d’émission électronique dues a I’état de
la surface des matériaux montrent, qu’a basse énergie, les électrons émis proviennent
majoritairement des premiers nanometres de la surface [BAG00, ROU13]. Le changement
de l'angle du faisceau incident aura donc une grande influence sur le rendement

d’émission. Les mesures présentées précédemment ont été réalisées pour un faisceau
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arrivant sur P’échantillon avec une incidence normale. L’étude de leffet de l'angle
d’incidence constitue un préalable a 'étude de la rugosité. En effet, avant de nous inté-
resser au transport des électrons qui s’échappent du matériau servant de support et qui
arrivent sur les structures rugueuses avoisinantes avec différents angles d’incidence,
nous devons nous intéresser au transport des électrons arrivant de fagon oblique sur

une surface plane.

1.3.2.2. EFFET DE L’ANGLE DU FAISCEAU D’INCIDENCE

La FIGURE 1.8 présente le rendement d’émission électronique pour différents
angles d’incidence dans I'aluminium théorique. Nous pouvons voir que plus I'angle 8

du faisceau d’incidence est rasant plus le rendement d’émission électronique augmente.
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FIGURE 1.8. Rendement d’émission électronique de Paluminium pour différents angles
d’incidence 0. Les données sont des mesures sur des solides massifs décapés in situ par argon
sous ultravide issues de [GIN15].

A incidence normale, le rendement d’émission de Ialuminium théorique atteint
une valeur maximale de 1,12 a 250 eV [GIN15]. Les énergies des points de cross-over

sont Ec; =200 eV et Ec;=450 eV. Pour un angle de 60°, le rendement atteint une va-
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leur maximale de 1,51 a 350 eV [GIN15]. Le premier point de cross-over est décalé a
Ec;=100 eV et le second point a plus de 2 keV. Cet écart s’explique par le fait que les
¢lectrons qui traversent la surface du matériau avec une incidence rasante ont tendance
a rester pres de la surface. En conséquence, ils vont générer plus d’électrons secon-
daires proches de la surface qui pourront s’échapper plus facilement du matériau.

Nous pouvons voir que le changement d’angle d’incidence a moins d’effet a
basse énergie qu’a haute énergie [ROU13, GIN15]. Cela s’explique par le fait qu’a basse
énergie, les électrons incidents ont tendance, indépendamment de I'angle d’incidence, a
rester dans les premiers nanometres sous la surface. Les simulations de Kurh et Fitting
[KUH99] indiquent que les électrons de 100 eV atteignent au maximum une profondeur

de 10 nm dans 'aluminium, alors que les électrons de 2 keV atteignent une profondeur
de 100 nm.

1.3.3. MODELES ET CODES DE TRANSPORT EXISTANTS
POUR L’EMISSION ELECTRONIQUE A BASSE ENERGIE

Si émission électronique a été largement étudiée dans les hautes énergies, no-
tamment avec la microscopie électronique et les spectroscopies d’analyse des surfaces,
I'interaction des électrons d’énergie inférieure a 100 eV avec la matiere est encore peu
connue. Nous avons vu pourquoi, dans la section 1.3.2., d’'un point de vu expérimental,
il est tres difficile d’étudier ces électrons sans artéfacts [GIN15]. Par ailleurs, en dessous
de quelques centaines d’eV, le comportement des électrons est souvent modélisé par
des lois approximatives, car extrapolées des lois a haute énergie [ING14, ING17]. C’est ce
que nous avons pu constater pour les profondeurs de pénétration extrapolées. En effet,
la FIGURE 1.3 montre, qu’a haute énergie, les profondeurs h suivent une loi de puis-
sance de la forme h(E) = k E™ et que cette loi n’est plus valide pour des énergies en
dessous de 100 eV [ING17] (FIGURE 1.3).

Les modeles analytiques issus de ces lois extrapolées, ainsi que des mod¢les em-
piriques déterminés a partir des données expérimentales [BAR50, DEK54, JON57, DIO73,
DIO75, SEI83, FUR02,], sont couramment utilisés dans les codes de transport d’électrons
pour déterminer les rendements d’émission électronique [BRU54, CAZ01, SCH02, LINO05]
ou les conditions de déclenchement de I'effet multipactor. Cependant, ces lois s’averent
insuffisantes pour étudier effet de structures morphologiques complexes sur I’émission

¢lectronique.
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Etudier Pinfluence de la rugosité sur le rendement d’émission électronique, en
particulier a basse énergie, nécessite de traiter de manicre précise les interactions entre
les électrons et la matiere. La plupart des modeles d’interactions utilisés pour le trans-
port des électrons a basse énergie sont issus de la mécanique quantique et sont com-
plexes a mettre en ceuvre. En outre, chaque électron ayant un comportement différent,
il est nécessaire d'utiliser des méthodes statistiques prenant en compte un grand

nombre d’électrons, telle que la méthode de Monte-Carlo [MET49, NIK12].

Les codes de transport utilisant la méthode statistique de Monte-Carlo sont uti-
lisés depuis les années 1950 pour étudier le comportement des particules dans les so-
lides. Le nom de l'algorithme fait allusion aux jeux de hasard des casinos de Monaco,
car la méthode, inventée en 1947 par Metropolis et Ulam [MET49], utilise des nombres
aléatoires pour calculer, les valeurs caractéristiques du déplacement des électrons dans

le solide (par exemple, Iénergie et le moment transférés lors des interactions).

Initialement restreints a la physique nucléaire, les codes de Monte-Carlo sont
aujourd’hui utilisés dans de nombreux domaines : imagerie médicale et radioprotection
[INC16, BAT16], industrie spatiale [ROU13], microélectronique [AKK09, VALI12], spectros-
copie d’analyse de surface [MAN14], etc. Les codes les plus connus pour le transport des
électrons et, mis a disposition par la communauté scientifique, sont les codes ETRAN
[SEL91], ITSG [FRA09], PENELOPE [sAL15], EGSnrc [KAWO01], EGS5 [HIR05],
MCNP6 [HUGH4], GEANT4 [AGO03, ALL16] (module MicroElec [RAI14]), FLUKA
[BAT16] et CASINO [DEM11]. Toutefois, ces codes ont été initialement développés
pour le transport des électrons de haute énergie et ne sont pas adaptés aux basses éner-
gies. Les codes ETRAN, ITS6, EGSnrc, EGS5, FLUKA ne permettent pas de traiter le
transport des électrons en dessous de 1 keV, et les codes PENELOPE et CASINO en
dessous de 50 eV. Seuls les codes MCNPG6 (dernicre version [HUG14]) et GEANT4
permettent de modéliser le transport des électrons a plus basse énergie, avec une limite
respective de 10 eV et 16 eV. Toutefois, a notre connaissance, aucun de ces deux codes
n’a été utilisé pour calculer les rendements d’émission des électrons secondaires. Par
ailleurs, dans la derniére version de GEANT4 (10.3) le module MicroElec, développé
par le CEA est spécifique au silicium.

Drautres codes spécifiques au transport des électrons de basse énergie, mais non
mis a disposition de la communauté scientifique, ont également été développés par dif-
férents auteurs. Nous pouvons citer les codes de Kuhr et Fitting [KUH99], Ding et coll.
[DIN02, MAO08], Ganachaud et Cailler [GAN79], Palov et coll. [PAL98], Dapor et coll.
[DAP17], Kieft et Bosch [KIE08], et Nishimura et coll. [NI1S94], qui traitent 'ensemble
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des interactions des électrons dans un solide et permettant ainsi de calculer des rende-
ments d’émission d’électrons secondaires en accord avec les données expérimentales de
la littérature. Cependant, a notre connaissance, ces codes, excepté peut-étre celui de
Kieft et Bosch [KIE08], ne permettent pas la modélisation du transport des électrons
dans des géométries 3D complexes, et en conséquence d’étudier I'effet de la rugosité a

la surface des matériaux.

I’ONERA, en partenariat avec le CNES, a développé son propre code de
transport pour les électrons a basse énergie : OSMOSEE pour Onera Simulation MO-
del for Secondary Electron Emission [ROU13]. Le code OSMOSEE a été validé pour
des électrons d’énergies entre 10 eV et 2 keV par comparaison avec les données expé-
rimentales du dispositif de mesures DEESSE de TONERA. Toutefois, ce code est spé-
cifique a Paluminium et les modeles implémentés pour décrire les interactions inélas-
tiques ne sont pas généralisables a d’autres matériaux. Par ailleurs, il ne permet pas la
modélisation de géométries 3D complexes.

Dans un effort commun entre TONERA, le CNES et le CEA, ces travaux de
thése s’appuient sur le développement du code OSMOSEE et du module MicroElec
implémenté par le CEA dans le code GEANT4.

1.4. OBJECTIFS ET DEMARCHE DE LA THESE

Afin d’obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons a basse
énergie pour les applications spatiales, 'objectif de ces travaux de these est d’étendre le
code OSMOSEE, développé par TONERA et le CNES, et le module MicroElec, déve-
loppé par le CEA, a différents matériaux, et ainsi d’obtenir un outil de simulation nu-
mérique capable de modéliser le transport des électrons dans les matériaux jusqu’a
10 eV, a I’échelle nanométrique, et dans des géométries 3D complexes.

Pour réaliser cet objectif, la premiere étape a consisté a identifier les caractéris-
tiques des différentes interactions que peuvent réaliser les électrons dans un solide
(chapitre 2). La principale difficulté est, qu’a basse énergie, le transport des électrons
dépend fortement de la structure des bandes électroniques des solides. Afin de générali-
ser les modeles physiques associés aux différentes interactions des électrons, nous
avons choisi de décrire ces interactions par un modele utilisant les fonctions diélec-

triques (chapitre 3) [NIK12, VAL12]. Ces fonctions, en étant déterminées a partir de la
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mesure des indices optiques, pour lesquels il existe des bases de données [PALI97],
permettent de s’affranchir de la disparité de structure électronique des matériaux, et
ainsi de modéliser a la fois les métaux, les semi-conducteutrs et les isolants. Nous nous
sommes intéressés a trois matériaux : aluminium, Pargent et le silicium.

La version existante du code OSMOSEE, validée pour I'aluminium a basse
énergie, a permis d’obtenir de précieux éléments de comparaison pour 'implémentation
du modele des fonctions diélectriques. Dans la logique de la version existante, nous
avons choisi de traiter séparément chacune des interactions entre les électrons. La vali-
dation de cette étape s’appuie sur les calculs de deux grandeurs caractéristiques du

transport : le libre parcours moyen et le pouvoir d’arrét.

Dans une deuxiéme étape, les simulations du code OSMOSEE et du module
MicroElec ont été comparées avec des mesures expérimentales au dispositif DEESSE
de FONERA [GIN15] et des données de la littérature, en particulier avec les mesures de
Bronstein et Fraiman [BRO69] qui nous semblent les plus fiables des bases de données
(chapitre 4). Les résultats de ces simulations ont permis une meilleure compréhension
de la physique de I'émission électronique a basse énergie, et offrent des perspectives
intéressantes pour mieux comprendre 'effet de dose ionisante dans les composants
microélectroniques.

Pour finir, la validation du module MicroElec dans le cas de matériaux théo-
riques nous a permis d’étudier I'effet de structures morphologiques simples, telles que
les rainures ou les damiers, sur le rendement d’émission électronique (chapitre 5). Les
résultats de ces simulations offrent des perspectives intéressantes pour limiter I'effet

multipactor dans les composants radiofréquences.
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CHAPITRE 2 : PHYSIQUE DE L'EMISSION

ELECTRONIQUE ET CODES DE TRANSPORT
DE MONTE-CARLO A BASSE ENERGIE

2.1. INTRODUCTION

Lorsqu’un électron arrive sur un solide, il peut, tout d’abord, étre réfléchi par la
surface de ce solide ou la traverser et pénétrer a 'intérieur du solide. Ces électrons inci-
dents, aussi appelés « électrons primaires », peuvent, au cours de leur déplacement dans
le solide, interagir avec les noyaux ou les électrons des atomes du solide. Lors de ces
interactions, les électrons primaires vont étre déviés de leur trajectoire et perdre de
I’énergie. Dans le cas d’une interaction avec un électron du solide, I’électron primaire va
transmettre une partie de son énergie et de son moment a I’électron du solide. Cet élec-
tron appelé « secondaire » va étre éjecté de son atome et mis en mouvement dans le
solide. Il va alors pouvoir a son tour interagir avec les noyaux et les autres électrons des
atomes du solide et étre a l'origine d’une cascade d’électrons dans le solide, telle que

représentée de maniere simplifiée sur la FIGURE 2.1.

Electron rétrodiffusé

Electronincident Electron secondaire

1

Mise en mouvement dun

\ = électrondans le solide

' Implantationd’'un

/ électrondans le solide

FIGURE 2.1. Schéma simplifi¢ du transport des électrons dans un solide.
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S’ils sont situés suffisamment pres de la surface, les électrons primaires et se-
condaires peuvent s’en échapper. Un électron primaire qui s’échappe du solide est ap-
pelé « électron rétrodiffusé ».

Nous pouvons des lors comprendre, avec la grande quantité de secondaires mis
en mouvement, comment un matériau peut émettre plus d’électrons qu’il n’en regoit.
S’ils ne s’échappent pas du solide, les électrons perdent leur énergie jusqu’a s’y implan-

ter, ce qui met fin a la cascade électronique.

Tous les électrons secondaires de la cascade électronique ont été arrachés a un
atome de la cible et correspondent a la création de paires électrons-trous. Si en présence
d’un champ électrique, la quantité importante de charges créées par ces interactions est
collectée, elle va pouvoir perturber le fonctionnement des composants électroniques et
¢tre a Porigine de défaillances dans les composants microélectroniques [AKK09, VAL12].
Nous voyons donc qu’obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons
a basse énergie n’est pas seulement utile pour étudier les électrons qui sont émis par les
matériaux, mais ouvre également la voie a de nombreuses perspectives pour étudier les

effets des électrons qui traversent ou s'implantent dans les matériaux.

2.1.1. ELECTRONS RETRODIFFUSES ET SECONDAIRES

L’étude de I’émission électronique a montré que les électrons rétrodiffusés et les
électrons secondaires formaient deux populations d’électrons distinctes [JOY08, GIN15].
La FIGURE 2.2 montre ces deux rendements pour le silicium a travers les mesures de
Bronstein et Fraiman [BRO69] et les simulations Monte-Carlo de Kurh et Fitting
[KUH99]. D’apres ces données, nous pouvons voir qu’entre 100 eV et 1 keV, la plupart
des électrons émis sont des électrons secondaires. Afin de mieux comprendre ce résul-
tat, nous pouvons nous intéresser a I’énergie des électrons émis qui est décrite par les

spectres en énergie.

Un spectre en énergie est défini comme la répartition des électrons émis par un
solide en fonction de leur énergie E dans le vide. La FIGURE 2.3 présente le spectre en
énergie des électrons incidents d’énergie E =1 keV pour le silicium. Nous pouvons
constater sur ce spectre que les électrons rétrodiffusés et les électrons secondaires for-

ment des populations distinctes.
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FIGURE 2.2. Rendement d’émission des électrons secondaires et des électrons rétrodiffusés du
silicium. Les données de Bronstein et coll. [BRO69] sont des mesures sur des couches minces
évaporées in situ sous ultravide. Les données de Kurh et Fitting [KUH99] sont issues de simula-
tions Monte-Carlo.
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FIGURE 2.3. Spectre en énergie pour le silicium pour des électrons d’énergie d’incidence de
E¢=1keV. Les notations pv et L»3VV désignent le plasmon de volume et la transition de la
couche L3 a la bande de valence. La notation ey désigne Paffinité électronique du matériau. Les
spectres sont issus des simulations du code OSMOSEE. Ils sont donnés dans cette partie a titre
d’illustration pour avoir une unique courbe. Des spectres similaires peuvent étre trouvés dans les
travaux de Kurh et Fitting [KUH99].
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La plupart des électrons rétrodiffusés ont une énergie plus élevée que les élec-
trons secondaires. Cette énergie est par ailleurs assez proche de Iénergie E, des élec-
trons incidents. Cela montre que la plupart des électrons rétrodiffusés sont des élec-
trons qui ont perdu peu d’énergie dans le solide. Au contraire, la FIGURE 2.3 nous in-
dique que la plupart des électrons secondaires sont émis avec une énergie comprise
entre 2 et 5 eV [KUH99, GIN15]. Cela s’explique, d’une part, par le fait que les électrons
secondaires sont créés avec une énergie d’origine plus faible que les électrons primaires,
et d’autre part, par le fait que les électrons secondaires sont créés tout le long de la tra-
jectoire des électrons primaires. En conséquence, les électrons secondaires qui sont
créés en profondeur dans le solide vont perdre la plus grande partie de leur énergie en
interagissant avec les électrons du solide lors de leur déplacement avant d’atteindre la
surface. Les électrons secondaires qui s’échappent du solide proviennent donc des pre-
miers nanometres du solide [KLA74, FERR82, ROU13].

Historiquement, les expérimentateurs qui cherchent a séparer ces populations
d’électrons considerent une limite de 50 eV. La norme veut que les électrons rétrodiffu-
sés correspondent aux électrons qui possédent une énergie supérieure a 50 eV et les
¢lectrons secondaires sont ceux qui posseédent une énergie inférieure a 50 eV. Si cette
approximation est couramment utilisée par les expérimentateurs pour les mesures a
haute énergie, nous pouvons anticiper en regardant le spectre en énergie de la FIGURE

2.3 que cette approximation n’est plus valide a basse énergie [ROU13].

2.1.2. DISTRIBUTION EN ENERGIE DES ELECTRONS EMIS

Si nous reprenons le spectre en énergie de la FIGURE 2.3, nous pouvons remar-
quer que ce spectre présente différents pics. Ces pics sont caractéristiques du matériau
et correspondent aux énergies les plus probables pour les électrons rétrodiffusés et se-
condaires. La présence de pics nous indique qu’il existe différents types d’interactions
entre les électrons dans un solide. On distingue, en général, deux grands types
d’interactions : les interactions élastiques qui désignent les interactions entre un électron
et un noyau, et les interactions inélastiques qui correspondent aux interactions des élec-

trons incidents avec les électrons du matériau.

Sur le spectre en énergie de la FIGURE 2.3, le pic proche de I’énergie d’incidence

des électrons primaires correspond aux électrons incidents qui ont subi uniquement des
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interactions élastiques. En effet, l'interaction entre deux particules de masse tres diffé-
rentes (électron incident vs. noyau) conduit a des transferts d’énergie tres faibles. Ces
électrons sont qualifiés de « rétrodiffusés élastiques » et le pic qui leur est associé de
«pic élastique ». Tous les autres pics sont associés aux interactions inélastiques pour
lesquels les transferts d’énergies seront maximaux (¢électron incident vs. électron du
solide).

Parmi ces interactions, on distingue les interactions avec les électrons faible-
ment liés (interactions individuelles, interactions collectives de volume, interactions
collectives de surface), les interactions avec les électrons de cceur (ionisation, désexcita-
tion Auger), et les interactions avec les vibrations du réseau formé par les atomes (pho-
nons). Les pics de haute énergie proches du pic élastique correspondent aux électrons
rétrodiffusés apres avoir réalisé un nombre limité d’interactions avec les électrons fai-
blement liés du solide. Les interactions avec des électrons faiblement liés isolés dites
«interactions individuelles » correspondent a un fond continu sur le spectre en énergie.
Au contraire, les interactions dites « collectives » au cours desquelles I’électron incident
perd son énergie en excitant une oscillation du plasma d’électrons libres (plasmon) sont
associées a des pics bien marqués, notés pv sur la FIGURE 2.3 pour les interactions de
volume. A plus basse énergie, entre 50 et 70 eV, les pics correspondent aux électrons
secondaires émis lors des interactions entre les électrons primaires et les électrons de

cceur des atomes du solide.

Avant de décrire plus en détail ces différentes interactions (énergie transférées
autorisées, conditions d’existence, etc.), nous allons définir les grandeurs principales qui

leur sont associées.

2.2. GRANDEURS ASSOCIEES AUX INTERACTIONS

Les grandeurs les plus appropriées pour décrire les interactions des électrons
dans la matiere sont la section efficace et le libre parcours moyen. La section efficace
correspond a une probabilité d’occurrence de linteraction. Nous allons voir que cette
grandeur peut étre définie de différentes facons selon le formalisme physique utilisé
(mécanique classique ou mécanique quantique). Le libre parcours moyen, quant a lui,
caractérise la distance qui sépare deux interactions successives. Nous allons voir que ces

deux grandeurs sont liées.
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2.2.1. REPRESENTATION DU PROCESSUS

De maniére simplifiée, une interaction entre deux électrons peut étre modélisée
par la FIGURE 24. Lors d’une telle interaction, un électron primaire d’énergie Ey et de
moment fkg transmet une partie de son énergie Aiw et de son moment g a un élec-
tron secondaire d’énergie initiale E;. Apres I'interaction, I'électron primaire a une éner-

gie E; et un moment hkq. L’électron secondaire posséde une énergie Ej.

B ko

FIGURE 2.4. Représentation des transferts d’énergie et de moments lors d’une interaction entre
un électron incident et un électron du solide. Les notations E et iky (respectivement Eq et
hkq) correspondent a ’énergie et au moment de P’électron incident avant (respectivement aprés)
Pinteraction. Les notations E et iq correspondent a 1’énergie et au moment de P’électron du
solide aprés P’interaction [RAE65].

Les lois de conservation en énergie et en moment (2. 1), (2. 2) et (2. 3) nous

donnent les relations entre les grandeurs Ey, hkg , E1, hkq, E;, Eg et hq :

E1=E0_hw (2'1)
@.2)

ES=El’+h(U

N 2.3

ki =ko—q -3)

L’équation (2. 3) peut se réécrire, par projection des vecteurs, sous la forme :

q2 = koz + k12 - 2k0k1C059 (2. 4)
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Dans le cas des interactions élastiques, les transferts d’énergie sont tres faibles et
seront négligés. Il n’y a évidemment aucun électron secondaire mis en mouvement.

Nous ne considérons alors que les équations (2. 3) et (2. 4) sur le transfert de moment.

2.2.2.SECTION EFFICACE D’INTERACTION

2.2.2.1. DESCRIPTION EN MECANIQUE CLASSIQUE

Considérons un faisceau d’électrons de flux Fj dirigé sur un axe Oz, tel qu'indiqué
sur la FIGURE 2.5. Pour simplifier le probléeme, nous supposons que les électrons du
faisceau interagissent avec un unique noyau ou un unique électron que nous appelons
« centre diffuseur ». Lors de I'interaction, les électrons du faisceau incident sont soumis
au champ coulombien du centre diffuseur. Nous notons le potentiel associé a
Pinteraction V. Si nous souhaitons connaitre le nombre d’électrons dn par unité de
temps qui ont interagi avec le centre diffuseur et sont diffusés dans un angle solide dJ{2,
défini selon les angles 6 et @, nous pouvons positionner un détecteur derriere le centre

diffuseur.

Détecteur
dn

Faisceau d’¢lectrons

A 4
N

YYVYYVYYYYYYYY

Centre diffuseur

S

FIGURE 2.5. Représentation simplifiée de la diffusion d’un faisceau d’électrons par un
centre diffuseur. Le potentiel associé a Pinteraction est centré en O et noté V(ry — ). Afin
de détecter les électrons diffusés dans ’angle solide df2, un détecteur est placé derriere le
centre diffuseur. I’axe du détecteur est décalé d’un angle 6 par rapport a Paxe du faisceau
d’électrons.
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Afin de calculer dn, nous devons formuler plusieurs hypothéses [COH94]. Pre-
micrement, le faisceau d’électrons doit étre plus large que la zone d’action du potentiel
du centre diffuseur, et le flux d’électrons incidents F; suffisamment faible pour que les
interactions entre les électrons incidents soient négligeables. Deuxiemement, nous sup-
posons que les interactions sont décrites par une énergie potentielle V (1, — 13) qui ne
dépend que de la position relative r = r; — 1, entre Iélectron incident (1) et le centre

diffuseur (1) qui est ici placé en O. C’est le cas, notamment, du potentiel de Coulomb.

Dans ces hypotheses, nous pouvons voir que le nombre d’électrons dn qui tra-
versent le détecteur par unité de temps dépend directement du flux d’électrons inci-
dents F; et de la position du détecteur, c’est-a-dite de I'angle solide df) défini par les
angles @ et ¢. Dans un solide qui comporte N 4 centres diffuseurs, mais en gardant
I’hypothese qu’un électron n’interagit qu’avec un unique centre diffuseur (pas de diffu-

sion multiple), nous pouvons écrire ce résultat par 'équation (2. 5) :

do (6,
dn = Cdpi%dg 2. 5)

Le coefficient de proportionnalité do (6, ¢)/df2 est, par définition, la section
efficace différentielle. La section efficace o(6,¢@) est définie par intégration de
Iéquation (2. 5). Cette grandeur a les dimensions d’une surface. Cela signifie que le
nombre de patticules dn arrivant par unité de temps sur le détecteur est égal au nombre

de particules qui traversent par unité de temps une surface o (6, @).

do (o, .
(6, ) = f%dﬂ (2.6)

Les définitions que nous venons de donner pour la section efficace différentielle
do (0, @)/dl et la section efficace totale 0(8, @) correspondent a celles de grandeurs
d’un probleme de mécanique classique. Cependant, nous ne pouvons pas considérer les
électrons uniquement comme des particules. Cest ce qu’ont montré récemment Bach
et coll. [BAC13] en mettant en pratique expérience dite « des balles de fusils » pensée
par Feynman en 1965 [FEY14]. Le résultat de cette expérience, similaire aux fentes
d’Young pour les photons, montre clairement que les électrons ont un caractere ondu-

latoire.
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2.2.2.2. DESCRIPTION EN MECANIQUE QUANTIQUE

En mécanique quantique, I’électron est considéré comme une particule délocali-
sée, et est, en ce sens, décrit par une fonction d’onde Y (7,t) qui délimite la zone de
I'espace dans laquelle il est probable de le trouver. Dans I’hypothéese précédente, ou
I’électron est situé suffisamment loin du centre diffuseur avant I'interaction, nous pou-

vons considérer que la fonction d’onde P(7, t) est une onde plane de la forme (2. 7) :

.o E
lp(?, t) — lpo el(kor—ﬁt) (2. 7)

ou P, est Pamplitude de 'onde de I’électron incident, k_o) son vecteur d’onde, et T le
vecteur position de I’électron a Iinstant t. Au cours de l'interaction avec le centre diffu-
seur, 'onde incidente a une certaine probabilité d’étre diffusée dans la direction 6 et le
détecteur placé dans cette direction a une certaine probabilité d’enregistrer I’électron.
I’onde sortante Y (7, t) se comporte a grande distance comme une onde sphérique de

la forme :
.— E
l(klr—ﬁt)

Ys (7, 0) = Yo f (6, 9) — 2.8)

avec E le vecteur d’onde de la particule diffusée et f (6, @) le facteur de diffusion ex-
primé en coordonnées sphériques (7, 8, @). Le facteur de diffusion (6, ¢) dépend du
potentiel d’interaction V() entre le centre diffuseur et I’électron incident. Les calculs
de mécanique quantiques [COH94] montrent que la section efficace différentielle
do (6, ) /df est donnée par la relation (2. 9) :

d?a (0, @)

B (2.9)
déde

£ (8,917

Cette définition est, par exemple, utilisée pour déterminer les sections efficaces
des interactions élastiques dans le modele d’analyse des ondes partielles. Dans le cas des

interactions inélastiques, il est possible d’utiliser une troisieme définition.
D’apres les lois de conservations données dans la section 2.2.1, nous voyons

que, pour une interaction donnée, le nombre d’électrons dn qui atteignent le détecteur

par unité de temps et qui sont diffusés dans I'angle solide d{) apres une interaction iné-
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lastique est équivalent a dn = n; I'(8, ¢)dQ avec n; le nombre d’électrons incidents et
['(6, ¢) la probabilité par unité de temps qu’un électron atteigne un état final dans
I'angle solide dQ) du détecteur. Le terme I'(6, @) est associé a une probabilité intégrée
sur ensemble des transitions possibles en énergie transférée Aw. La probabilité par
unité de temps qu’un électron incident passe d’un état initial a un état final, en étant
dans Pangle solide df2 aprés linteraction, et transfére une énergie hw pendant
Iinteraction est appelée taux de transition et notée T. En tenant compte des différents
transferts en énergie Aw , nous pouvons considérer la relation: ['(60,¢) =
[1(6, ¢, hw)dhw.

En utilisant cette définition, et par analogie avec le probleme présenté par la FI-
GURE 2.5, nous voyons que le taux de transition T des électrons est proportionnel au
flux d’électrons F; arrivant sur le centre diffuseur dans I’état initial. I.a définition de la
section efficace différentielle d?a (8, ¢)/d2d(hw) pour une unique transition (avec

n; = 1et Nog = 1) est alors donnée par la relation (2. 10) :

d’a(0,¢9) (2. 10)

aQd(hw) F;

Dans le cas des interactions inélastiques, notre probléme revient finalement a
calculer le taux de transitions T d’un état initial 2 un état final. Pour cela, la démarche
consiste a résoudre ’équation de Schrédinger dépendante du temps qui décrit la pertur-
bation des électrons du solide suite a I’envoi d’un électron incident [PIN64] (annexe 2).
Le calcul est fastidieux et le résultat, n’ayant pas de solution exacte, dépend des ap-

proximations utilisées.

2.2.3. LIBRE PARCOURS MOYEN

Le libre parcours moyen associé a une interaction A correspond a la distance
que parcourt Iélectron entre deux interactions successives. Considérons un faisceau
d’électrons projeté vers une cible de tranche infinitésimale de dimensions L X L X dx
qui contient un nombre N4 de centres diffuseurs par unité de volume. L’aire occupée
par les centres diffuseurs est N q0L?*dx ou 0 est la section efficace que nous avons
définie précédemment. La probabilité P quun électron soit arrété par 'un des centres

diffuseurs de la tranche est donnée par la relation (2. 11).
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P = N_,0dx (2-11)

La diminution d’intensité dI(x) du faisceau d’électrons passant a travers la
tranche d’épaisseur dx est égale a intensité I(x) du faisceau incident sur la tranche en
x multipliée par la probabilité¢ de collision P (2. 12). Par intégration, nous déduisons
pour I(x) Pexpression (2. 14) ou I est I'intensité initiale du faisceau incident.

dI(x) = —I(x)N4odx (2-12)

I(.X') — Ioe—chO'x (2 13)

La probabilité dP(x) quun électron soit arrété dans la tranche entre x et

X + dx est donnée par :

I —I(x+d
dP(X) = (X) I(x x) = cho'e_chO'x
0

2. 14)

Le libre parcours moyen étant défini comme la distance moyenne entre deux
collisions, nous déduisons son expression (2. 15). Nous pouvons voir que le libre par-
cours est directement lié a la section efficace 0(0, @) et a la densité de centres diffu-

seurs Ng.

_ fooo XdP(.X')dX _ 1 (2. 15)
fooo dP(x)dx  Ncqo

2.3. DESCRIPTION DES DIFFERENTES INTERAC-
TIONS DES ELECTRONS DANS UN SOLIDE

Si nous reprenons la définition du processus d’interaction de la section 2.2.1,
nous voyons qu’afin de décrire les différentes interactions des ¢lectrons dans le solide,
nous devons déterminer les caractéristiques des transferts en énergie et en moments qui

ont lieu lors de ces interactions.

43



Chapitre 2 : Physique de I'émission électronique et codes de transport de Monte-Catlo a basse énergie

2.3.1. INTERACTIONS ELASTIQUES

Les interactions ¢lastiques sont dues au champ coulombien induit par les
noyaux des atomes du solide et les électrons de cceur fortement liés a ces noyaux. Dans
la suite de ce manuscrit, 'ensemble formé par le noyau et les électrons de cceur est, par
convention, appelé «cceur ionique ». En raison de la différence de masse entre
I’électron et le noyau de I'atome, les interactions élastiques sont caractérisées par une
tres faible perte d’énergie, inférieure au millieme d’eV. A lopposé, Pangle de déviation

de I’électron lors de I'interaction dépend fortement de son énergie d’incidence.

Lorsqu’un électron interagit avec un atome isolé, il est non seulement soumis au
champ coulombien de ce noyau mais également a celui de ses électrons. Dans un solide,
il faut ajouter a ces champs ceux des noyaux voisins et de leurs électrons. En mécanique
quantique, les interactions élastiques sont décrites en prenant en compte le champ du
noyau et celui des électrons qui 'entourent par la méthode dite d’analyse en ondes par-
tielles qui a été perfectionnée par Mott [MOT65]. Cette méthode, en lien avec le premier
calcul de la section efficace de la section 2.2.2.2, dépend fortement des approximations
utilisées pour modéliser les potentiels associés aux champs coulombiens des atomes et
de leurs électrons [CZY90, SAL05]. Il s’agit d’'une méthode complexe a mettre en ceuvre
et qui nécessite une grande quantité de calculs laborieux, cependant, plusieurs auteurs
[BER00, JAB03] ont regroupés les calculs des sections efficaces différentielles do/df2
nécessaires au fonctionnement des codes de transport d’électrons dans des bases de
données mises a disposition de la communauté scientifique.

Nous pouvons citer celles de Berger et Seltzer [BER00] et de Jablonski et coll.
[JAB03] qui sont mises a disposition par I'Institut National des Standards et de Techno-
logie (NIST). La premicre regroupe des calculs pour des électrons d’énergie entre 1 keV
et 100 MeV. La seconde regroupe des données pour des électrons entre 50 eV et
300 keV. Toutefois, les modeles associés a ces deux bases de données ne sont pas va-
lides a basse énergie [SALO05]. Jablonski et coll. ont amélioré leur base de données en
créant le logiciel ELSEPA — Elastic Scattering of Electrons and Positrons by Atoms
— qui est basé sur les calculs de Salvat et coll. [SAL05]. Cette base de données regroupe
des calculs pour les électrons d’environ 10 eV a 1 GeV pour tous les éléments de numé-
ro atomique Z de 1 a 103. Toutefois, le modele physique utilisé pour les calculs des
énergies inférieures a 50 eV est remis en question par certains auteurs [AKK09, VAL12].

Pour les énergies inférieures a 50 eV, d’autres auteurs comme Akkerman et coll.
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[AKK09] et Valentin et coll. [VAL12] utilisent des calculs ab initio considérés comme plus

précis [BETO05].

La base de données ELESPA ayant permis d’obtenir des résultats en bon ac-
cord avec les données expérimentales pour 'aluminium dans la version existante du
code OSMOSEE, nous avons choisi de la conserver pour décrire les interactions élas-
tiques. La FIGURE 2.6 présente les probabilités de déviation do/df2 en coordonnées
polaires de I’électron primaire lors d’une interaction élastique dans de 'aluminium pour
plusieurs énergies calculées par Roupie [ROU13] d’apres la base de données du code
ELSEPA. Nous pouvons voir qu’un électron de basse énergie a une probabilité plus
importante d’étre fortement dévié, voire de réaliser un retour arriere (|6 > 90°), quun

¢lectron de haute énergie.

180° — 50 'V
Al 104%/sr i
-150° 1s50° 300 eV

== 5000 ¥ FIGURE 2.6. Représenta-
tion en coordonnées po-

i laire de la probabilité (sec-

tion efficace différentielle
do/df2 en Az/sr) de dévia-

i tion pour un électron réali-

sant une interaction élas-
tique dans IPaluminium.
Calculs de Roupie [ROU13]
d’apres la base de données
ELSEPA.

2.3.2. INTERACTIONS INELASTIQUES

Lorsqu’un électron interagit avec les électrons du solide, il peut interagir avec
deux populations d’électrons : les électrons de cceur fortement liés aux noyaux des
atomes et les électrons de valence faiblement liés aux noyaux des atomes. Les propriétés
de ces deux populations d’électrons sont décrites par la théorie des bandes. Dans un

souct de clarté, nous rappelons dans la section suivante quelques notions fondamentales
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de mécanique quantique. Une description plus détaillée peut étre trouvée dans diffé-

rents ouvrages de référence [KIT71, COH%4].

2.3.2.1. DESCRIPTION DES SOLIDES DANS LA THEORIE DES
BANDES

Avant de regarder les propriétés électroniques des solides, nous devons nous
intéresser aux propriétés des atomes isolés. Les électrons qui gravitent autour du noyau
d’un atome isolé sont soumis, au cours de leur mouvement, a la force d’attraction cou-
lombienne exercée par le noyau, mais aussi a la force de répulsion coulombienne exer-
cée par chacun des autres électrons de I'atome. Chaque électron de 'atome est assimi-
lable 2 un oscillateur qui possede une fréquence — et donc une énergie — propre

[coHY4]. Cette énergie dépend de 'orbitale sur laquelle se trouve I’électron.

2.3.2.1.1. NIVEAUX D’ENERGIE DE L’ATOME ISOLE

En observant les spectres d’émission, Bohr propose en 1913 un mode¢le dans
lequel ces énergies sont quantifiées. Dans ce mode¢le, les niveaux d’énergie des électrons
sont décrits par quatre nombres. Le premier est le nombre quantique principal n €
[1; +oo[. Ce nombre décrit la distance de I’électron au noyau et correspond a la couche
électronique de DIélectron. Par convention, nous utiliserons les notations usuelles K
pourn =1, L pourn = 2, M pour n = 3, etc. Le deuxiéme nombre est le nombre
quantique azimutal € € [0;n — 1] qui décrit la forme de lorbitale. Ce nombre corres-
pond 4 la sous-couche électronique de I’électron. Chaque sous-couche contient 2n?
électrons. Par convention, nous utiliserons les notations usuelles s pour £ = 0, p pour
£ =1, d pour £ = 2, etc. Les troisieme et quatricme nombres sont le nombre quan-
tique magnétique m € [—¥; €] qui décrit l'orientation de lorbitale de électron dans un
champ magnétique extérieur, et le nombre quantique S qui décrit Porientation du spin
de Pélectron. D’apres le principe d’exclusion de Pauli, le nombre d’¢électrons de mémes
nombres quantiques (n, £, m) situés sur une méme orbitale est de deux au maximum.
Cela signifie que les niveaux d’énergie occupés par les électrons de 'atome ne sont pas
accessibles a un électron incident qui interagit avec 'atome. Lors de son implantation
dans le solide, cet électron incident doit alors atteindre un niveau d’énergie plus élevé et

inoccupé.
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Au zéro absolu (T=0 K), les électrons de I'atome occupent les niveaux d’énergie
les plus bas selon les régles définies par Klechskowski et Pauli [COH94]. On dit que
I'atome est dans son état fondamental. Lorsque les électrons des couches périphériques
de P'atome recoivent de I’énergie (par exemple, par excitation thermique ou bombarde-
ment par un faisceau d’électrons), ils peuvent s’échapper de leur orbitale et passer sur
une orbitale de niveau d’énergie plus élevée, a condition que celle-ci soit inoccupée
pour respecter le principe d’exclusion de Pauli. La présence d’une lacune sur une orbi-
tale électronique déstabilise 'atome. Ce dernier va chercher a retrouver son état fonda-
mental stable en laissant I’électron retourner sur le niveau inférieur. Lorsque les élec-
trons des couches périphériques et des couches de cceur regoivent une énergie supé-
rieure a I’énergie de liaison qui les lie a Patome, ces électrons vont pouvoir s’échapper
de Patome (ionisation). Suite a la présence dune lacune sur une orbitale de cceur,
'atome va se désexciter en recombinant ses électrons ou en émettant des photons. Ces
mécanismes sont décrits en détail dans la section 2.3.2.3. Pour donner un ordre de
grandeur, les énergies de liaisons des électrons faiblement liés sont de 'ordre de la di-
zaine d’eV, alors que celles des électrons de cceur sont de 'ordre de la centaine d’eV ou
du keV.

2.3.2.1.2. PASSAGE DE L’ATOME ISOLE AU SOLIDE

Lorsque 'on passe d’un atome isolé a un solide, il faut prendre en compte le fait
que chacun des atomes du solide est soumis a la force coulombienne des autres atomes.
Si les atomes sont suffisamment éloignés les uns des autres, leurs niveaux d’énergie sont
semblables a ceux des atomes isolés. Au contraire, lorsque les atomes se rapprochent,
les orbitales des électrons sont perturbées par la présence des noyaux et des électrons
voisins. Pour respecter le principe d’exclusion de Pauli, les niveaux d’énergie des atomes
qui sont mis en commun, se subdivisent. Pour un groupe de N atomes placés suffi-
samment pres les uns des autres, chacun des niveaux d’énergie des atomes est subdivisé
en N niveaux. Dans un solide, les niveaux des électrons faiblement liés, qui participent a
la liaison entre les atomes, sont si pres les uns des autres quils deviennent indiscer-
nables et forment des continuums d’énergie de niveaux autorisés (bandes de valence et
de conduction) et de niveaux inaccessibles (bande interdite), comme illustré sur la FI-
GURE 2.7.

Les niveaux des électrons de cceur sont séparés en bandes de faible largeur.

Toutefois, comme ces électrons sont fortement liés au noyau de I'atome, l'influence des
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atomes voisins est beaucoup plus faible et nous considérons dans le cadre de cette these

qu’ils restent discrets.
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FIGURE 2.7. Représentation simplifiée du diagramme de bandes du silicium lors du
passage d’un atome isolé au solide

I’agencement des différentes bandes et leur remplissage par les électrons définit
les propriétés des matériaux. L.a FIGURE 2.8 présente les structures de bandes électro-
niques pour différents types de matériau : métaux, semi-conducteurs et isolants. Par
définition, la bande de valence correspond a la dernicre bande électronique compléte-
ment remplie 2 T=0 K. La bande de conduction correspond a la premicre bande élec-
tronique entierement vide ou a la derniere bande électronique lorsque celle-ci est par-

tiellement remplie.

Dans les métaux, la bande de conduction n’est pas entierement remplie 4 tem-
pérature ambiante (T=300 K). Les électrons peuvent alors facilement passer d’un état
occupé a un état inoccupé. Les électrons de la bande de conduction sont considérés
comme libres et peuvent se déplacer dans 'ensemble du volume du solide. Dans cette
hypothese, ils ne ressentent pas I'effet des cceurs ioniques lors de leurs déplacements
dans le solide, ni les effets des interactions avec les autres électrons faiblement liés du

solide [KIT71]. Le niveau d’énergie le plus élevé occupé par les électrons dans la bande
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de conduction est le niveau de Fermi noté E. sur la FIGURE 2.8. Dans les métaux
simples, comme I'aluminium, les bandes de conduction et de valence se chevauchent.
Cela nous permet de considérer une unique population d’électrons libres [ROU13].
Dans les métaux plus complexes, il existe des effets additionnels dus aux interactions
entre les couches électroniques internes. Par exemple, les éléments de transitions et
ceux qui les suivent immédiatement dans la classification périodique ont des couches
¢lectroniques d incomplétes qui sont caractérisées par de plus fortes énergies de liaison

que les couches électroniques s et p des électrons périphériques [SEK10, KIT71].

Energie (eV)
Métal Semi-conducteur Isolant
Ep
Egc Egc Egc
E
g Eg
Eg AV
AV
Egy
E
EBJ BV
——  Niveau de coeur Fi
——— Bande de conduction

Bande de valence

Electrons faiblement liés

FIGURE 2.8. D’apres [KIT71]. Schéma général des populations d’électrons faiblement
liés selon la nature du matériau. Les notations E, Epc, Epg; désignent respectivement
Pénergie de Fermi, le bas de la bande de conduction, ’énergie de liaison du niveau de
ceeur. Les notations E g, AV, Egy désignent respectivement P’énergie de la bande inter-
dite, la largeur de la bande de valence et le bas de la bande de valence. Par convention,
Pénergie Epj est donnée par rapport au niveau de Fermi dans un métal et par rapport
au haut de la bande de valence dans un isolant.

Dans les semi-conducteurs et les isolants, la bande de conduction est séparée de

la bande de valence par une bande interdite de largeur notée Eg sur la FIGURE 2.8. Au

zéro absolu (T=0 K), la bande de conduction est entierement vide et, la bande de va-
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lence, enticrement ou presque enticrement remplie. Dans les semi-conducteurs, la
bande interdite n’est pas tres large (quelques eV), de sorte que le passage des électrons
de la bande de valence a la bande de conduction est possible par excitation thermique.
Ce n’est pas le cas dans les isolants ou la bande interdite est si large (>6 eV) que le pas-
sage d’un électron n’est possible que lorsque le matériau est soumis a un fort champ
¢lectrique. Dans ces deux types de matériau, le passage des électrons de la bande de
valence a la bande de conduction peut étre aidé par les vibrations du réseau des atomes
(phonons). Par convention, dans ces matériaux, le niveau de Fermi est situé au milieu

de la bande interdite, et nous notons Ep le bas de la bande de conduction.

2.3.2.1.3.  REFERENCES EN ENERGIE ADOPTEES

Dans la suite de ce manuscrit, nous considérons les références en énergies telles
qu’indiquées sur la FIGURE 2.8. Afin de décrire les transferts d’énergie lors des interac-
tions dans les métaux, nous avons choisi de prendre le bas de la bande de conduction
comme référence en énergie. Ce choix a été fait pour garder une cohérence par rapport
a la version existante du code OSMOSEE [ROU13].

Par analogie, pour les semi-conducteurs, nous avons choisi de prendre le bas de
la bande de valence comme référence en énergie. Il est possible de choisir d’autres réfé-
rences, en particulier le niveau de Fermi pour les métaux ou le haut de la bande de va-

lence pour les semi-conducteurs. Ces références sont utilisées, par exemple, dans le
module MicroElec du code GEANT4 [VAL12].

2.3.2.2.INTERACTIONS AVEC LES ELECTRONS FAIBLEMENT LIES

Nous avons vu dans la section 2.1.2 que, sur les spectres en énergie, les pics de
haute énergie proches du pic élastique correspondent aux électrons qui sont rétrodiffu-
sés apres avoir réalisé un nombre limité d’interactions avec les électrons faiblement liés
du solide. On distingue deux types d’interactions entre un électron primaire et les élec-
trons faiblement liés du solide : les interactions avec des électrons isolés dites « interac-
tions individuelles » et les interactions dites « collectives » au cours desquelles ’électron
incident perd son énergie en excitant une oscillation du plasma d’électrons libres appe-

lée « plasmon ».
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2.3.2.2.1. INTERACTIONS INDIVIDUELLES

Un électron primaire peut interagir avec un unique électron faiblement lié de la
bande de conduction ou de la bande de valence d’un solide. Lots de cette interaction,
comme décrit par la FIGURE 2.4 de la section 2.2.1, I’électron incident d’énergie Ej et de
moment fik, transmet une partie de son énergie cinétique Aw et de son moment hq a
I’électron du solide d’énergie E;. L’électron du solide est alors éjecté de son orbitale et
envoyé sur un niveau d’énergie accessible Eg. Apres interaction, I’électron incident a
une énergie E7 et un moment fiky. En prenant en compte le principe d’exclusion de
Pauli dans les lois de conservation en énergie (2. 1) et (2. 2) de la section 2.2.1. nous

obtenons des conditions supplémentaires sur les énergies transférées Aw.

E1>EF@h(U<EO_EF (2.16)

E; > Ep © ho > Ep — E; 2.17)

Dans un métal, ’énergie E; correspond a Iénergie d’origine dans la bande de
) g L g g
conduction de I’électron du solide. En ce sens, dans les références en énergie adoptées,
nous avons 0 < E; < Ep. Lorsque énergie transférée est telle que hw > Ep, électron
primaire peut interagir avec tous les électrons faiblement liés de la bande de conduction.
Lorsque ’énergie transférée est telle que hw < E, Pélectron primaire ne peut interagir
q g q F> g
quavec les électrons situés dans le haut de la bande de conduction, entre le niveau

d’énergie E; et le niveau de Fermi Ep.

Dans un semi-conducteur ou un isolant, les équations (2. 16) et (2. 17)
s’écrivent en remplacant Er par I’énergic du bas de la bande de conduction Ep¢. Ce
changement est nécessaire pour inclure I'énergie de la bande interdite E4. Dans ces ma-
tériaux, énergie E; correspond a I'énergie d’origine des électrons dans la bande de va-
lence. Nous avons donc: 0 < E; < Egc — Ej avec Ege — Ej = AV. 1’équation (2. 17)
nous indique qu’afin de fournir a électron du solide une énergie suffisante pour passer
de la bande de valence a la bande de conduction, I’énergie transférée hw doit étre au
minimum supérieure a Eg. En conséquence, dans les semi-conducteurs et les isolants,
lorsque Iélectron primaire a une énergie E avant l'interaction inférieure a Eg, il ne peut
pas interagir avec un électron faiblement lié de la bande de valence. Par analogie avec
les métaux, lorsque hw > Epc, Iélectron primaire peut interagir avec tous les électrons
faiblement liés de la bande de valence. Lorsque Ej < hw < Ep¢, Iélectron primaire ne

peut interagir qu’avec les électrons du haut de la bande de valence.
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De maniére similaire aux énergies, ou il faut respecter pour les énergies transfé-
rées hw les conditions induites par la loi de conservation de I’énergie et de quantifica-
tion, il existe des conditions a respecter sur les moments hq transférés par les électrons
primaires lors des interactions. A des fins de clarté, nous ne présenterons les lois de
conservations en moment et en énergie de manicre détaillée que dans le chapitre 3.
Nous pouvons toutefois mentionner des cette section I'existence d’un moment limite
hq.. Ce dernier a été interprété par Ferrell [FER56] et Raether [RAE65] comme une
limite de séparation entre les interactions individuelles et les interactions collectives
(2.3.2.2.2). Ce moment de coupure a été observé expérimentalement par Batson et Sil-
cox [BATS83]. Nous considérerons, dans la suite de ce manuscrit, que les interactions

individuelles ont lieu lorsque q > q..

En réécrivant I'équation de conservation du moment (2. 4) en utilisant
I’équation de la conservation de I’énergie (2. 1), nous pouvons déduire 'angle de dévia-

tion @ de I’électron primaire apres linteraction :

how = Ey+ (Ey — hw) — 2\/E—0w/E0 — hw cosf (2.18)

hw
sin2o = @ (2. 19)
Ey

Les premicres approches pour modéliser 'interaction entre un électron incident
et un électron faiblement lié ont été effectuées pour des métaux simples, en prenant en
compte une bande de conduction partiellement remplie et en considérant les électrons
comme libres. Nous pouvons citer les travaux de Lindhard [LIND54], de Ferrell [FER56],
de Ritchie [RIT57], de Pines et Nozieres [PIN64] et de Rather [RAE65]. Pour décrire
Pinteraction entre un électron incident et un électron libre, les auteurs de ces travaux
utilisent la méthode des perturbations dépendantes du temps. Cette méthode prend en
compte la modification des niveaux d’énergie des électrons de I'atome dans son état
fondamental suite a la perturbation provoquée par Iélectron incident (passage d’un
¢lectron au-dessus du niveau de Fermi).

Dans I’hypothése d’une faible perturbation, il est possible de déterminer les ni-
veaux d’énergie apres linteraction par la connaissance des niveaux de I’état fondamental
de 'atome. On déduit alors la probabilité de transition d’un état occupé a un état inoc-
cupé pour I’électron du solide avec lequel interagit I’électron incident. Cette probabilité

de transition peut étre reliée a la fonction diélectrique £(hw, q) [PIN64] qui peut étre
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approximée par une expression simplifiée dans ’hypothese d’un gaz d’électrons libres

[LIND54, NIK12].

Dans le cadre de cette thése, nous avons choisi d’utiliser le modéele des fonc-
tions diélectrique de Ritchie et Howie [RIT77] qui permet de modéliser la fonction dié-
lectrique a partir des mesures des indices optiques. La base de données la plus connue
pour les indices optiques est celle de Palik [PALI97]. L’intérét de ce modele est qu’il
permet de modéliser 'ensemble des métaux, semi-conducteurs, et isolants pour lesquels

ces données sont disponibles. Nous décrirons ce mode¢le dans le chapitre 3.

2.3.2.2.2. INTERACTIONS COLLECTIVES

INTERACTIONS COLLECTIVES DE VOLUME

Lorsqu’un électron incident pénetre dans un métal, il crée une perturbation qui
peut déplacer ensemble des électrons faiblement liés de la bande de conduction par
rapport aux cceurs ioniques. Les électrons faiblement liés sont alors rappelés vers leur
position d’équilibre par attraction coulombienne, et une oscillation collective des élec-
trons faiblement liés apparait dans le volume du solide [KIT71]. Cette excitation collec-
tive, appelée plasmon, est longitudinale car le champ électrique créé par I’électron inci-
dent est paralléle a la direction de sa propagation. De maniére analogue, dans un semi-
conducteur ou un diélectrique, I’électron incident crée une perturbation qui déplace
I'ensemble des électrons faiblement liés de la bande de valence par rapport aux cceurs
ioniques. La FIGURE 2.9 représente de maniere simplifiée le mouvement des électrons
faiblement liés dans un plasmon de volume. La fréquence notée wp,de cette oscillation
dans le volume du solide dépend essentiellement de la densité des électrons de valence

et du moment hq transféré par I’électron incident lors de l'interaction [RAE65].

Lors d’une interaction entre un électron incident et un plasmon de volume,
I’électron incident va transmettre une partie de son énergie au plasmon. Le plasmon
créé va ensuite se désexciter en cédant son énergie hwy,, et une partie de sa quantité de
mouvement a un ou plusieurs électrons faiblement liés. Lors de cette interaction,
I’énergie transférée est quantifiée. Il en résulte que les interactions entre les électrons
incidents et les plasmons de volume correspondent a des pics bien définis sur les

spectres en énergie. Dans 'exemple de la FIGURE 2.3, ces pics (notés pv) correspondent

53



Chapitre 2 : Physique de I'émission électronique et codes de transport de Monte-Catlo a basse énergie

pour les électrons primaires aux énergies Eg — 1 Awp, avec n entier. Les travaux de
Werner et coll. [WER08, WER13] ont montré que le processus de désexcitation le plus
probable pour le plasmon de volume était d’émettre un unique électron. En ce sens, un
pic a I’énergie Eq — 1 Aiwy,, correspond aux électrons incidents qui ont interagi 1 fois
de maniere consécutive avec les plasmons. Contrairement aux interactions individuelles,
lors des interactions avec les plasmons, le transfert d’énergie est indirect car I’électron
émis par le plasmon lors de sa désexcitation peut provenir de I'ensemble du solide
[KrT71]. A des fins de simplifications, nous considérerons, comme la plupart des mo-
deles [ROU13], que Iélectron issu du plasmon est émis a Pendroit ou l'interaction avec

I’électron incident a eu lieu.
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FIGURE 2.9. D’aprés Kittel [KI171]. (Haut) Tranche de solide. Les cations sont indiqués
par des signes + et les électrons faiblement liés par le fond gris. La tranche est électrique-
ment neutre. (Bas) Suite a Pirradiation du matériau, les électrons faiblement liés se sont
déplacés uniformément vers le haut d’une petite distance. Ce déplacement crée une densi-
té superficielle de charge négative sur la face supérieure de la tranche et une densité de

charge positive sur la face inferieure. Un champ électrique E apparait a Pintérieur de la
tranche et tend a ramener le nuage d’électrons faiblement liés a sa position d’équilibre.

Les lois de conservation en énergie énoncées dans le cas des interactions indivi-
duelles s’appliquent également pour le cas des interactions avec les plasmons, en rem-

plagant I’énergie transférée Aw des équations (2. 1) et (2. 2) par n hwy,, avec n entier.
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Nous pouvons voir, en reprenant ces équations qu’il existe une énergie limite

pour I'électron primaire en dessous de laquelle celui-ci ne peut pas exciter un n-iéme

lasmon de volume. Cette énergie est donnée par ’équation (2. 20) dans un métal et par
p g p q p

I’équation (2. 21) dans un semi-conducteur ou un isolant.

Ey > nhwy,(q) + Er

Ey > nhwy,(q) + Epc

(2. 20)

(2. 21)

Comme mentionné dans la section précédente, lorsque le moment transféré

atteint une valeur critique ¢, nous considérons que le plasmon de volume se désintegre

en formant une paire électron-trou et est ainsi indiscernable des interactions indivi-

duelles avec les électrons faiblement liés. Cela revient a considérer que le plasmon dans

le volume du solide n’existe que pour q < q. [GAN79]. L’utilisation du moment de

coupure ¢, permet alors de définir un domaine dans lequel les interactions avec les

plasmons sont majoritaires (q < q.) et un domaine dans lequel les interactions indivi-

duelles avec les électrons faiblement liés sont majoritaires (q > q.). Cette sépatration

est décrite sur la FIGURE 2.10.
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FIGURE 2.10. Relation de dispersion
en énergie transférée (notée AE sur la
figure) et en moment transféré iq du
plasmon de volume pour Paluminium.
La figure est extraite des travaux de
Zacharias et coll. [ZAC74]. La courbe A
correspond a la relation de dispersion
expérimentale. Le domaine des inte-
ractions individuelles est défini entre
les courbes B et C qui sont associées
aux relations de dispersion pour les in-
teractions individuelles avec les élec-
trons faiblement liés. La courbe D est
associ¢e a la dispersion d’un électron
libre dans le vide.

La séparation s’explique par le fait que la longueur d’onde des oscillations du

plasmon de volume possede une limite inférieure Ay, (réciproquement q a une limite
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supérieure q.) car le concept d’oscillations organisées perd sa signification lorsque la
longueur d’onde A décroit et devient comparable a la distance entre les électrons. Lors-
que Pon a 4> A, (@ < qc), selon Raether [RAE65], on peut considérer que
I'interaction entre un électron incident et le gaz d’électrons est une interaction de
longue portée (plasmon de volume), et lorsque 'on a A < A, (@ > q.), on peut con-
sidérer qu’il s’agit d’une interaction de courte portée qui correspond au fait que
I’électron incident repousse les électrons qui Pentourent. Pour des distances supérieures
a quelques Angstrom, les charges positives des noyaux (qui constituent un fond conti-
nu) font écran a la charge négative de Délectron, ce qui, en conséquence, limite
Iinteraction de courte portée. Pour aluminium, la valeur est A~ 5 A [rAE65].

Cette explication est cohérente avec les observations expérimentales [ZAC74],
dans lesquelles pour g > ¢, le plasmon de volume est fortement amorti en transférant

son énergie a un seul électron [WERO08], et ne vérifie pas la méme relation de dispersion

que pour q < (.

L’existence d’un moment critique Aq. implique P'existence d’un angle de dévia-
tion limite 6, pour les interactions avec les plasmons. Cet angle a été défini par Raether

[RAE65] par la relation (2. 22).

2 2
0, = qLZ — <h—w> (2. 22)
ko? \2E,

Les modeles décrivant les interactions avec les plasmons et les interactions indi-
viduelles avec les électrons faiblement liés sont souvent fondés sur les mémes forma-
lismes. Si plusieurs auteurs ont, de manicre similaire aux interactions individuelles, utili-
sés la théorie du gaz d’électrons libres pour modéliser le plasmon de volume [FERS56,
RAE65], il est également possible d'utiliser le modele des fonctions diélectrique pour
décrire cette interaction [PEN87, GAN79, KUH99].

Toutefois, ces modeles permettent uniquement de décrire le plasmon dans le
volume du solide, c’est-a-dire dans un matériau infini. Or, la surface d’un solide entraine
une discontinuité de la densité de charge des électrons qui va modifier la fréquence de
P'oscillation des électrons faiblement liés. Ce phénomene est appelé « effet Begrenzung »
[RIT57]. En conséquence, on distingue deux types de plasmons : les plasmons de vo-

lume, que nous venons de décrire, et les plasmons de surface.
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INTERACTIONS COLLECTIVES DE SURFACE

Les plasmons de surface correspondent a une excitation transversale des élec-
trons faiblement liés. Ils ne peuvent se produire que dans une « surface effective » qui
correspond aux premiers nanomeétres de la surface du solide [YUBY96, PAU09]. De ma-
niere similaire aux plasmons de volume, les travaux de Werner et coll. [WER13] ont
montré que le processus de désexcitation le plus probable pour le plasmon de surface
était d’émettre un unique électron d’énergie hwys. En ce sens, un pic a Iénergie
Ey — hwps sur un spectre en énergie correspond aux électrons incidents qui ont réalisé
une unique interaction avec un plasmon de surface avant de s’échapper du solide.

La FIGURE 2.11 représente les calculs de Chen [CHE02] pour I'inverse du libre
parcours moyen en fonction de la profondeur des électrons pour les excitations des

plasmons de volume et de surface dans le cuivre.
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Nous pouvons voir que lorsque I'on se rapproche de la surface, la probabilité
d’interaction avec un plasmon de volume diminue et que la probabilité d’interaction
avec un plasmon de surface augmente.

Plusieurs auteurs ont proposé des modeles pour calculer la surface effective

d’interaction des plasmons de volume et de surface. Chen et coll. [CHE96] ont estimé
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que la surface effective des deux plasmons correspond a la vitesse de I’électron divisée
par la fréquence du plasmon de volume : Vy/wpy,. Nunez et coll. [NUN80] ont considé-
ré des surfaces effectives différentes pour les plasmons de surface et les plasmons de
volume. C’est 'approche qui a été choisie dans la version existante du code OSMO-
SEE, dans laquelle la surface effective du plasmon de surface est Vg /wps ot Awy,g cor-
respond a I’énergie du plasmon de surface. De manicre similaire au plasmon de volume,
le plasmon de surface peut étre modélisé dans le modele des fonctions diélectriques
[RAE65, KUH99, GAN79].

ILa FIGURE 2.11 montre que les plasmons de surface peuvent également se pro-
duire dans le vide [CHE%6, WER13]. A des fins de simplifications, nous ne prendrons pas
en compte l'interaction avec un plasmon de surface depuis le vide. D’apres les travaux

de Werner et coll. [WER13], cette interaction ne serait plus négligeable a tres basse éner-

gie.

2.3.2.3.INTERACTIONS AVEC LES ELECTRONS DE C(EUR

Lors des interactions avec un électron de cceur, un électron primaire transmet a
un électron de ceeur une énergie Aw suffisamment élevée pour rompre la liaison
d’énergie qui le lie a son atome. Lors de linteraction, I’électron de cceur est éjecté de
son atome et mis en mouvement dans le solide. Il y a alors création d’une lacune élec-
tronique qui entraine une instabilité dans la répartition des électrons de I'atome. Afin de
retourner dans son état fondamental, 'atome va se désexciter en émettant des photons
ou en recombinant ses électrons. Ces processus de réarrangement peuvent étre assez

complexes et interviennent dans un laps de temps trés court de 10" a 10™*s [ROU13].

2.3.2.3.1.  IONISATION

De maniére similaire aux interactions avec les électrons faiblement liés, lors de
I’étape d’ionisation de 'atome, un électron primaire d’énergie E transmet a un électron
de cceur d’énergie Ei = —Ep; + Ep une énergie Aw pour un métal. Pour un semi-
conducteur, dans les références en énergie adoptées, Iénergie du niveau de cceur est
Ei = —Ep; + AV. Les lois de conservation en énergie donnent les équations (2. 23) et
(2. 24) dans le cas d’un métal. Dans le cas de semi-conducteurs ou d’isolants, I’énergie

de Fermi Er est remplacée par 'énergie du bas de la bande de conduction Ep.
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E,>Ep © hw < E, — Ep (2.23)

ES > EF (=4 h(l) > EB] (2. 24)

Le principe d’exclusion de Pauli indique que I’électron éjecté du niveau de cceur
est situé au-dessus du niveau de Fermi apres I'interaction, comme indiqué par la relation
(2. 24). Par convention, I'énergie de liaison Ep; est donnée par rapport au niveau de
Fermi dans un métal et par rapport au haut de la bande de valence dans un semi-
conducteur ou un isolant. I’énergie minimale transférée lors de linteraction par
Pélectron primaire est donc hw = Ep; pour un métal et hw = Eg; + E4 pour un semi-
conducteur ou un isolant. I’équation (2. 23) montre qu’il existe une limite en énergie
pour Pélectron primaire en dessous de laquelle cette interaction n’est pas possible. Pour
un métal cette limite est Ey > Ep; + Ep. Dans le cas d’un semi-conducteur ou d’un

isolant, nous avons la condition Ey > Ep; + E; + Epc.

L’étape d’ionisation est couramment décrite dans la littérature par le modele de
Gryzinski [GRY65]. Ce modele correspond a la collision classique entre deux électrons
et permet d’obtenir une premiere estimation des sections efficaces de étape
d’ionisation. Son avantage principal est d’étre peu couteux en temps de calcul. Toute-
fois, les sections efficaces calculées avec le modele de Gryzinski peuvent différer signi-
ficativement des données expérimentales et des calculs des modeles de mécanique
quantique [LLO14].

Un autre modéle couramment utilisé dans les codes de transport d’électrons est
celui du GOS (Generalized Oscillator). Ce mode¢le, issu de la mécanique quantique,
revient a considérer les électrons de cceur comme des oscillateurs [ASH75, NIK12]. 11
peut étre identifié au modele des fonctions diélectriques, que nous utiliserons également
pour modéliser I’étape d’ionisation [AKK09, VAL12]. Toutefois, les modeles du GOS et
des fonctions diélectriques ne sont pas adaptés aux basses énergies et ne modélisent pas
correctement les sections efficaces prés du seuil d’ionisation. En effet, le modele des
fonctions diélectriques repose sur la premicre approximation de Born (hypothese d’une
faible perturbation et des ondes planes). Cette approximation implique que I’électron
incident qui interagit avec un électron de cceur doit avoir une vitesse beaucoup plus
grande que cet électron de cceur. Lorsque électron incident possede une énergie proche

du niveau de liaison de cceur, les deux électrons ont alors une vitesse similaire, et la va-
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lidité du modéle devient discutable. De plus, la fonction d’onde de I’électron incident
n’est plus plane mais se déforme lors de I'interaction.

Un modele plus réaliste, qui prend en compte cette déformation, a été dévelop-
pé récemment par Bote et Salvat [LLO14]. Ce modele, qui a été validé par des comparai-
sons avec des mesures expérimentales et est mis a disposition de la communauté scien-
tifique sur le site du NIST, permet de modéliser les sections efficaces des ionisations a
plus basse énergie. Toutefois, le code de Bote et Salvat ne donne pas les sections effi-
caces des couches les plus périphériques. Dans ’hypothéese ou la plupart des interac-
tions des électrons a basse énergie sont des interactions avec les électrons faiblement
liés, nous avons considéré que le modéle des fonctions diélectriques est suffisant pour

modéliser le transport des électrons dans I'aluminium, l'argent et le silicium.

2.3.2.3.2.  PROCESSUS DE DESEXCITATION

Lors d’'une désexcitation par émission d’un photon (fluorescence), un électron
d’une couche électronique de plus haute énergie va venir combler la lacune électronique
créée précédemment dans I’étape d’ionisation. L’exces d’énergie de cet électron permet
I’émission d’un photon X. On parle également de fluorescence X. L’énergie du photon

émis correspond a la différence d’énergie entre les niveaux électroniques :
hv =E, —E, (2. 25)

ou E,, et E, représentent respectivement I’énergie de la couche électronique ionisée et

le niveau d’énergie de la couche électronique de I’électron qui fait la transition.

Lors d’une désexcitation par recombinaison électronique, I'excés d’énergie de
I’électron est transmis a un autre électron appartenant a une couche électronique de
plus haute énergie de I'atome. Cet électron, qui va étre lui aussi éjecté de 'atome du
solide, est appelé « électron Auger ». Son énergie apres linteraction peut étre détermi-

née par la relation empirique de Chung et Jenkins [CHU70] :

1
Ewx, (Z) = Ew(Z) =5 [Ex, (2) + Ex, (Z + 1) + By, (2) + By, (Z + 1)]

(2. 26)
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ou Eyyx vy désigne I’énergie de I’électron Auger issu des transitions entre les niveaux
n‘m
W, X, et Yy, Ey est 'énergie de la couche électronique W qui contient la lacune élec-
tronique. Ey correspond a I'énergie de la sous-couche n de la couche électronique X
dont est issu I'électron qui effectue la transition, Ey,_ est énergie de la sous-couche
m de la couche électronique Y d’ou Iélectron Auger est émis, Z désigne le numéro
atomique du matériau. Les termes Ex (Z + 1) et Ey, (Z + 1) représentent respective-
ment les énergies des mémes sous-couches que les termes Ex, (Z) et Ey, (Z) mais pour
I’élément suivant dans le tableau périodique. Ces termes sont une correction sur
Iénergie de la sous-couche électronique mise en jeu. Ils tiennent compte du fait que la
présence d’une lacune modifie le nombre d’électrons de la sous-couche et donc son

énergie.

Dans le cas ou I’électron qui transite vers la lacune est issu de la méme couche
¢lectronique que la lacune, on patle de transition Coster-Kronig. Il existe un cas tres
rare dit transition super Coster-Kronig ou les trois électrons (celui émis lors de la pre-
micre étape de I'interaction, celui qui comble la lacune et ’électron Auger) appartien-
nent a la méme couche électronique. La FIGURE 2.12 illustre un exemple de transition

Auger pour Paluminium.

Energie (eV)
N
°
Ep Ny=3 Ny=3
L; ———eo o000

L «——s T S

K —_— T —a) °
Etat excité Désexcitation Auger

FIGURE 2.12. Représentation de la transition Auger KLiL,3 dans 'aluminium.
(Gauche) un électron de la couche K est éjecté. Il a y alors création d’une lacune
(représentée par un rectangle blanc) sur la couche électronique. (Droite) un élec-
tron de la couche supérieure L; vient combler la lacune. L’énergie en exces est
transférée a un électron de la couche L3 qui est alors éjecté de atome. Il y a alors
création d’une lacune électronique sur la couche L; et sur la couche L.
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Dans cet exemple, un électron primaire va éjecter un électron de la couche K.
La lacune qui résulte de Iinteraction est comblée par un électron de la couche L,.
I’énergie en exces est transmise a un électron de la couche L,; qui est alors éjecté de
I'atome. Nous pouvons voir dans cet exemple qu’apres émission de Iélectron Auger,
I'atome présente deux lacunes électroniques. ILa recombinaison électronique entraine la
création de nouvelles lacunes électroniques qui vont également déstabiliser I'atome.
Afin d’amener I'atome dans un état proche de son état fondamental, il se produit une
cascade de recombinaisons électroniques qui s’acheve lorsque les lacunes sont déplacées

sur les couches les plus externes.

Les processus de désexcitation décrits précédemment sont complémentaires et
les probabilités d’interaction qui leur sont associées vérifient la relationw +a + f =1
ou w est le rendement de fluorescence X, a le rendement Auger et f le rendement Cos-
ter-Kronig. Dans cette relation, le rendement désigne le nombre d’événements de dé-
sexcitation sur le nombre d’interactions entre un électron primaire et un électron de
cceur. La base de données issue du code EADL (Evaluated Atomic Data Library)
[PER9I1] permet d’obtenir la plupart de ces rendements pour les couches de cceur des
éléments atomiques allant de Z=6 a Z=100. Cette base de données est utilisée dans le
code GEANT4 [ALL16].

Lla FIGURE 2.13 représente les probabilités de réaliser des recombinaisons par
transitions Auger et par fluorescence pour les différentes couches électroniques K, I et
M de différents matériaux. Nous pouvons voir que ces rendements présentent une forte

dépendance vis-a-vis du numéro atomique Z.
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2.3.2.4. INTERACTIONS AVEC LES PHONONS

Dans les semi-conducteurs et les isolants, lorsque les électrons incidents ne
peuvent pas transmettre une énergie iw supérieure a la largeur de la bande interdite Ej,
les électrons faiblement liés de la bande de valence ne peuvent pas passer directement
dans la bande de conduction. Leur passage fait appel a l'oscillation collective du réseau
formé par les atomes du solide, appelée phonons. L’interaction entre un électron et un
phonon peut avoir lieu car le déplacement des plans des atomes change la densité locale
d’électrons. Réciproquement, la perturbation créée par Iélectron incident entraine le

déplacement des atomes autour de leur position d’équilibre [KIT71].

Dans un cristal, un électron peut absorber ou émettre un phonon. Dans le pre-
mier cas, il gagne de Iénergie. Dans le second cas, il perd de ’énergie. Lors de ces inte-
ractions, il n’y a pas création d’électron secondaire. Les pertes d’énergies associées aux
interactions entre les électrons et les phonons sont de I'ordre de plusieurs dizaines de
meV.

Lorsque le transport des électrons est dominé par les interactions avec les pho-
nons — en particulier lorsque le passage direct d’un électron de la bande de valence a la
bande de conduction n’est plus possible — les électrons perdent donc tres peu
d’énergie. Il en résulte que les électrons restant en surface sont plus susceptibles de
s’échapper du matériau, ce qui entraine une augmentation du rendement d’émission
électronique a basse énergie dans les matériaux tels que les halogénures alcalins ou le
dioxyde de silicium [AKK94]. En ce sens, nous ne pouvons pas négliger ces interactions
pour ces matériaux. A 'inverse, les phonons existent dans les métaux, mais peuvent étre
négligés car les pertes d’énergie sont dominées par les interactions individuelles avec les
¢lectrons de la bande de conduction, sauf a tres basse énergie (<eV) ou les pertes
d’énergies associées aux phonons deviennent du méme ordre de grandeur que celles

liées aux électrons.

Les relations de conservation de ’énergie et du moment sont semblables a celles
¢tablies dans la section 2.2.1. pour les interactions inélastiques entre les électrons. Dans
les équations (2. 27) et (2. 28) Ej et hkg (respectivement E; et hkq) désignent ’énergie
et le moment de P’électron avant linteraction (respectivement apres l'interaction). Lors
de P'absorption d’un phonon, les énergies Aif) et moments 2Q des phonons sont posi-

tifs. Lots de I’émission d’un phonon, ces grandeurs sont négatives (et notées —h{) et

—10Q).
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E, = E, + hQ (2. 27)

-—  —

hk, = hko £+ 10 (2. 28)

Chacune des deux interactions peut étre réalisée selon deux modes : longitudi-
nal ou transverse. Dans le mode longitudinal, le mouvement des plans des atomes est
parallele a la direction de propagation de I’électron. Dans le mode transverse, le mou-
vement est perpendiculaire.

Dans les cristaux ayant plus d’un atome par maille élémentaire, pour chacun des
deux modes, la relation de dispersion de A pat rapport a 1Q donne deux branches : les
branches acoustiques et optiques. Dans les cristaux ayant un seul atome par maille élé-
mentaire, il n’y a pas de branche optique. Par convention, nous notons les phonons
acoustiques longitudinaux LA et transversaux TA, et les phonons optiques longitudi-

naux LO et transversaux TO.

Les phonons acoustiques correspondent a des modes de vibrations pour les-
quels des atomes voisins vibrent en phase. En général, ils occasionnent des transferts
d’énergie tres faible, de ordre du meV, et peuvent étre considérés comme des interac-

tions quasi-élastiques [AKK94].

Les phonons optiques se produisent dans les cristaux ioniques. Ils correspon-
dent a des modes de vibration pour lesquels les ions positifs et négatifs situés sur des
sites voisins du réseau se rapprochent et s’éloignent les uns des autres en créant un
moment dipolaire électrique oscillant avec le temps.

Par ailleurs, la présence de défauts dans les cristaux peut créer des modes locali-

sés pour lesquels seul le défaut et ses plus proches voisins vibrent.

Pour modéliser les interactions entre les électrons et les phonons dans les semi-
conducteurs et les isolants, nous pouvons citer les travaux de Schreiber et Fitting
[SCHO02] qui utilisent le modele de Frohlich [FRO52, LLA69], aussi utilisé par Akkerman
et coll. [AKK94], pour décrire les interactions avec les phonons optiques longitudinaux,
et le modele de Bradford et Woolf [BRA91] pour décrire les interactions avec les pho-

nons acoustiques.
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2.3.3. TRAVERSEE DE LA SURFACE

Dans le vide, I’électron n’est soumis a aucun champ coulombien. Son énergie
potentielle, que nous noterons E,, est constante et nous pouvons choisir une référence
en énergie de maniere a la considérer comme nulle. I’énergie E' de I’électron dans le
vide est donc purement cinétique et nous la noterons alors E..

Lorsque Iélectron arrive pres de la surface du solide, il est tout d’abord soumis
au champ coulombien des électrons de la surface qui constituent une discontinuité de la
densité de charges. Son énergie potentielle £}, augmente et, par conservation de son
énergie totale £, + E¢, son énergie cinétique E; diminue.

Lorsque T’électron se rapproche de la surface, celui-ci est ralenti et voit la
surface comme une barriere de potentiel. La FIGURE 2.14 représente de maniere

schématique les transferts en énergie qui se produisent lorsque Iélectron traverse la

surface.
Energie (eV)
Niveau du vide ) Niveau du vide
Référence1 Semi-conducteur Référence1
isolant
Vide
Vo -
W ex
Er By
AV
A | Basdelabandede Bas de labande de
Eg; conduction Eg, valence
Référencez Références

FIGURE 2.14. Représentation des références en énergie pour un métal et un semi-conducteur.
Pour le transport des électrons, la référence en énergie choisie est le bas de la bande de conduc-
tion (métal) ou le bas de la bande de valence (semi-conducteur). Sur les schémas, la « pointe »
de la barriére de potentiel entre le vide et le solide est exagérée.

SiPélectron a une énergie cinétique E. supérieure a la barriere de potentiel de la
surface, il pénetre dans le solide et est, en plus, soumis au champ coulombien des

noyaux. Le passage du vide au solide se traduit par une perte de I'énergie potentielle Ey,
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de Pélectron et donc un gain d’énergie cinétique. A l'inverse, le passage du solide au
vide correspond a la perte de énergie précédente. Cette perte d’énergie correspond au
travail de sortie W pour un métal et a laffinité électronique ey pour un semi-
conducteur ou un isolant. Ces deux grandeurs sont définies comme I’énergie minimale
nécessaire pour arracher un électron a un solide.

Dans le solide, I’électron ne peut occuper que les états accessibles qui sont si-
tués au-dessus du niveau de Fermi pour un métal et dans la bande de valence pour un
semi-conducteur ou un isolant. Selon la référence en énergie adoptée, le passage du vide

au solide peut correspondre a un changement fictif d’énergie potentielle.

Le TABLEAU 2.1 regroupe les différents transferts d’énergie lors du passage de
I’électron du vide a un métal (2. 29), du vide a un semi-conducteur ou un isolant (2. 30),

d’un métal au vide (2 31), et d’un semi-conducteur ou un isolant au vide (2. 32).

TABLEAU 2.1. Equations pour le changement en énergie de I’électron lors de la traversée de la
surface du solide. Lors de la traversée, ’électron gagne ou perd de I’énergie cinétique. Dans les
deux cas, il y a, en plus, un changement de référentiel pour ’énergie potentielle.

Origine Arrivée
Dans le vide Dans le solide
E.+E,=(E+W)+Ep (2.29)
E.+E,=E
E.+E,=(E+ e) +(AV+E,) (2. 30)
Dans le solide Dans le vide
Ec+Ep = Esop —W — Ef (2 31)
E.+ E, = Egy
Ec+E,=Es+ e,— AV —E, (2. 32)

Dans le cas ou Iélectron s’échappe d’un solide, la perte d’énergie correspon-
dante se retrouve sur les pics des électrons secondaires sur les spectres en énergie. Par
exemple, un électron secondaire créé par désexcitation d’un plasmon de volume qui
s’échappe d’un semi-conducteur a une énergie dans le vide E = hAwy, — ey. Sur la FI-
GURE 2.3 qui présente le spectre en énergie du silicium, nous pouvons voir un épaule-

ment a cette énergie.
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La barriere de potentiel de la surface, de maniere similaire aux photons, est éga-
lement a Porigine de réflexions et de réfractions a la fois pour les électrons du vide et
pour les électrons du solide. Dans le cas d’une réflexion (dans le vide ou le solide), un
électron qui arrive sur la surface avec un angle d’incidence & est associé a un angle de
déviation 8 apres linteraction tel que 8 = m — a. Dans le cas d’'une réfraction, 'angle

de déviation de I’électron obéit a la loi (2. 33) [ROU13].

VEo + Esey Sin6 = |/ Egsina (2.33)

L’énergie Egqy; désigne le gain ou la perte en énergie de I'électron lors de la

traversée de la surface définis dans le TABLEAU 2.1.

Afin de déterminer la probabilité de transmission de I’électron a travers la bar-
riere de potentiel, a basse énergie, il est nécessaire d’utiliser la mécanique quantique.
Des modeles simples, couramment utilisés dans les codes de transport d’électrons con-
sistent a considérer une barricre de potentiel carrée [COH94, KUH99, DINO1] ou une
barriere de potentiel exponentielle [ROU13]. Toutefois, ces modeles ne prennent pas en
compte la perturbation de la distribution des électrons du solide lorsque I’électron inci-
dent s’approche de sa surface. Ce processus est pris en compte par des modeles plus
réalistes, appelés modeles de la charge image [CUT58]. Toutefois, ces modeles sont
compliqués a mettre en ceuvre et couteux en temps de calcul. Pour des raisons de sim-
plicité, nous avons choisi de conserver la modélisation par une barricre de potentiel

exponentielle qui était présente dans la version précédente du code OSMOSEE.

Dans ce modele, 'expression du potentiel est donnée par la relation (2. 34) ou a

est le parametre qui définit la constante de décroissance de I'exponentielle.

"~ exp(—z/a) + 1

U(z) (2. 34)

Dans la version antérieure du code OSMOSEE [ROU13], le parameétre a est pris
égal 2 ag =0,5.10"" m. 1l s’agit de la valeur du rayon de Bohr, qui correspond a la dis-
tance minimale entre le centre du noyau et un électron dans le cas de l'atome
d’hydrogene dans son état fondamental. Il est possible d’utiliser des valeurs différentes,

par exemple Palov [PAL96] utilise 2/3 a.
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La probabilité de transmission T'(6, E) de I’électron dans le solide depuis le vide
est donnée par la relation (2. 35). Les vecteurs d’onde Kyjge et Kperqr sont donnés en
fonction de I'angle d’incidence de I’électron sur la surface 8 et de son angle de réfrac-
tion Oy apres la traversée. Lors de la traversée de I’électron dans le vide depuis le solide,

les vecteurs ky;ge et Kperqr sont inversés.

. Sinhz(na(kVide - kMetal)) (2. 35)
Sinhz(”a(kvide + Knmetar))

T(6,E) =1

v (@2me 2. 36

Knmetar = %\/ (E + Eseyir)cos(6g) ( )
0g = asin(yE/(E + Esewit)sin(9)) 2.37)
V(@m, 2.38

kVide = (Tme)\/ (ENvide) ( )

(2. 39)

Envide = Ecos? (9)

Cette relation a été utilisée pour modéliser la traversée de la surface dans le cas
de I'aluminium par Roupie [ROU13]. Nous pouvons voir que cette relation sera valide

pour les métaux mais aussi les semi-conducteurs dans les références en énergie utilisées.

2.3.4.CONDITIONS D’EXISTENCE

Nous avons vu dans la section précédente que le transport des électrons mettait
en jeu plusieurs sortes d’interactions : les déviations par les noyaux, les interactions in-
dividuelles avec les électrons faiblement liés, avec les plasmons de volume, avec les
plasmons de surface, les interactions avec les électrons de cceur, et avec les phonons. Si
nous récapitulons dans le TABLEAU 2.2 les conditions d’existence de ces différentes
interactions, nous pouvons voir que certaines d’entre elles vont étre inaccessibles au fur
et a mesure que I'électron perd de énergie dans le solide.

A basse énergie, il est alors nécessaire de prendre en compte de maniere indivi-

duelle chacune de ces interactions. Les codes discrets utilisant la méthode statistique de
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Monte-Carlo, dont le principe est de suivre pas a pas le déplacement de I’électron dans

le matériau, sont couramment utilisés a cette fin.

TABLEAU 2.2. Conditions d’existence des interactions avec les électrons dans un solide.
L’énergie E désigne I’énergie de I’électron dans le solide.

Condition d’existence dans les références en énergie

Type d’interaction adoptées
Métal Semi-conducteur/isolant
Interaction élastique E > Ejp E >2E, + AV
Interactions individuelles avec les ESE E>2E +AV
F g

électrons faiblement liés

Interactions avec les plasmons de
volume. La formule est analogue E > Ep + hawy, E>Eg+ AV + hawy,

pour les plasmons de surface.

Interactions avec les électrons de E>Ep+ EB] E>? Eg + AV + EB]

coeur

Pour E < ZEg + AV les

Interactions avec les phonons phonons sont considérés
comme la seule perte
d’énergie
Traversée de la surface E>Er+W E>Eg+AV +ey

2.4. CODES DE TRANSPORT DE PARTICULES ET
METHODE DE MONTE-CARLO

Nous avons vu, dans le chapitre 1, qu’il existait plusieurs codes mis a disposition
par la communauté scientifique. Dans cette section, nous nous contentons de décrire de
maniere générale le principe de fonctionnement du code de Monte-Carlo OSMOSEE
[ROU13] et du module MicroElec [VAL12] que nous allons utiliser au cours de cette

these.
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2.4.1. PRINCIPE DE FONCTIONNEMENT DU CODE OSMOSEE
ET DUMODULE MICROELEC

La FIGURE 2.15 présente I'algorithme simplifié du code OSMOSEE. Lorsquun
électron incident arrive sur le solide, une premiere fonction détermine s’il franchit la
surface et pénétre dans le matériau. Si électron n’est pas réfléchi par la surface, le code
détermine la prochaine interaction qu’il va réaliser, ainsi que les caractéristiques de
I'interaction (transferts en énergie et en moment, énergie d’origine de Iélectron secon-
daire, angles de déviation). Le choix de Iinteraction est décrit dans la section 2.4.1.1 et
celui des grandeurs caractéristiques de l'interaction dans la section 2.4.1.2.

Afin de prendre en compte le caractere aléatoire des électrons, le choix de
I'interaction, I’énergie et le moment transférés lors de l'interaction, et ’énergie d’origine
de I’électron secondaire sont déterminés en utilisant des nombres aléatoires. S’il y a
création d’un électron secondaire lors de I'interaction, ses caractéristiques d’origine sont
conservées en mémoire. Cet électron est ensuite traité de maniere analogue a un élec-

tron primaire.

La cascade électronique est traitée de manicre récursive en suivant tous les élec-
trons les uns apres les autres. On commence bien évidemment par ’électron primaire,
puis des qu’un électron secondaire est créé, il est suivi jusqu’a ce qu’un électron ternaire
soit créé. On stoppe alors le suivi du secondaire pour suivre le ternaire. Il est procédé
ainsi jusqu’a épuisement de la cascade. On reprend alors le suivi des électrons parents
laissés de coté au cours de la cascade. Un électron est suivi jusqu’a ce qu’il sorte du ma-
tériau apres avoir traversé la surface, ou si son énergie atteint une énergie seuil dans le

matériau.

Comme notre but est d’étudier I'émission électronique, nous avons choisi
d’arréter le transport des électrons dans le code lorsque les électrons n’ont plus assez
d’énergie pour s’échapper du solide. Dans les références en énergie que nous avons
adoptées, cette énergie seuil correspond a Er + W pour les métaux et AV + E; + ey
pour les semi-conducteurs. Ces références sont associées a une énergie nulle dans le
vide. Nous pouvons anticiper que le choix de I’énergie seuil va avoir une grande in-
fluence sur le transport des électrons a basse énergie. Par exemple, si nous arrétons le
transport alors que certains électrons sont encore capables de s’échapper du solide,

nous sous-estimerons les rendements d’émission électronique.
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primary true S refiection

false
fransmission

false

Again = false
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FIGURE 2.15. Algorithme simplifi¢é du code Monte-Catlo OSMOSEE [ROU13].
L’algorithme du module MicroElec du code GEANT4 [AGO03, ALL16] est sensiblement le
méme.

2.4.1.1. CHOIX DE I'INTERACTION

Le choix de Iinteraction dépend directement de la distance que peut parcourir
un électron sans subir de collision avec un autre électron du solide, un noyau d’atome
ou la surface du solide, c’est-a-dire du libre parcours moyen. Ce libre parcours moyen A
est qualifié de partiel et noté A, lorsqu’il est associé a un seul type d’interaction. Les

libres parcours moyens partiels A, sont déterminés par des modeles théoriques. Pour
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prendre en compte le caractere aléatoire des interactions dans un solide, on associe a
chaque libre parcours A, un libre parcours moyen effectif [, qui correspond a la dis-
tance effective que parcourra I’électron avant de subir Iinteraction p. Pour un électron
situé a une coordonnée x dans le solide, la probabilité théorique P(x + dx) de conti-
nuer son déplacement de dx et datteindre la coordonnée x + dx sans subir

Iinteraction p est P(x)(1 — j—x) Nous avons alors la relation (2. 40) qui devient par
P

intégration la relation (2. 41).

P(x + dx) — P(x) o dx

P(x) - Z (2. 40)

X

In(P(x)) = 1 2. 41)

La relation (2. 41) permet de définir le libre parcours moyen effectif [, par la
relation (2. 42) , en considérant que la probabilité d’interaction P(x) correspond a un

nombre aléatoire R € [0,1].

l, = —1,.In(R) (2. 42)

I’interaction sélectionnée dans le code est celle associée au plus petit libre par-
cours effectif [,. Une fois l'interaction choisie, le code détermine I’énergie et le moment
transférés lors de l'interaction, ainsi que Iénergie d’origine des électrons secondaires. Le
choix de ces grandeurs est une étape récursive qui a lieu a chaque déplacement de
I’électron et pour tous les électrons. Le transport des électrons dans un code de Monte-
Carlo dépend directement de la maniere dont est traitée la compétition entre les diffé-

rentes interactions, c’est-a-dire du choix du libre parcours moyen.

2.4.1.2.DETERMINATION DES GRANDEURS CARACTERISTIQUES

Apres avoir sélectionné l'interaction de plus petit libre parcours effectif lp, le
code détermine les grandeurs caractéristiques de I'interaction. Dans le cas d’une interac-
tion élastique, la grandeur a déterminer est 'angle de déviation 6 de I’électron incident.
Cette détermination est réalisée par le biais d’un tirage aléatoire sur la section efficace

différentielle do(6)/d6. Dans le cas d’une interaction inélastique, il s’agit de détermi-
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ner Iénergie hw et le moment Aq transférés, ainsi que I’énergie d’origine de I’électron
secondaire créé lors de l'interaction. Les lois de conservation en énergie et en moment
permettant de relier 'énergie transférée au moment transféré (section 2.3), nous nous
contenterons donc de déterminer une seule de ces grandeurs — en général hw — par
le biais d’un tirage aléatoire sur la section efficace différentielle. I.’énergie d’origine de
I’électron secondaire est, quant a elle, obtenue par un tirage aléatoire dans la densité

d’états de la bande de conduction (chapitre 3).

Afin de déterminer la valeur probable d’une grandeur u, il est possible d’utiliser
la méthode des rejets sur la distribution do(u)/du. Considérons une fonction F(u)
représentant la distribution normée des sections efficaces différentielles do(u)/du et
un intervalle en u dont les valeurs autorisées sont comprises entre U, et Up. Ces nota-
tions sont illustrées sur la FIGURE 2.16. A titre d’exemple, les deux bornes de l'intervalle

peuvent correspondre a 10 % du maximum de la fonction F.

oo 02p
0 OO O -
| | I I I N
]
i
i
;

do(u)/du normée
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I
I
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—
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Ug + (ub o ua) Rl

20 200

FIGURE 2.16. Illustration de la méthode des tejets sur la distribution
normée do(u)/du. La distribution cotrrespond a la section efficace dif-
férentielle en énergie transférée pour les électrons faiblement liés de
Pargent pour une énergie d’incidence de 200 eV.

Considérons ensuite deux nombres aléatoires Ry et Ry compris entre 0 et 1. Si
Ry et R, vérifient I’équation (2. 43), la valeur de la grandeur u transférée lors de

I'interaction est donnée par la relation (2. 44).
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F(ug + (up —ugz)Ry) = R, (2. 43)

u=u, + (u, —ug)R; (2. 44)

Si le couple de points (Rq, Ry) ne permet pas de vérifier ’équation (2. 43), le
code effectue un nouveau tirage sur les nombres aléatoires Ry et R,. Il en résulte que
I'utilisation de la méthode des rejets, initialement implémentée dans le code OSMOSEE
et le module MicroElec, est couteuse en temps de calculs. Pour diminuer ce temps de
calcul, il est possible de réaliser un tirage aléatoire sur la section efficace différentielle
cumulée et normée G (u). Dans cette méthode, la valeur probable de u vérifie la rela-
tion G(u) = R,.

2.4.2.GRANDEURS ACCESSIBLES PAR LES CODES

En reprenant la description du principe de fonctionnement dun code de
Monte-Carlo de la section 2.4.1, nous pouvons voir que ce type de code permet
d’accéder a de nombreuses informations sur les électrons a I'intérieur du matériau :
nombre et type d’interactions, profondeur de création des électrons secondaires, pro-
fondeur d’implantation des électrons dans le solide ; et sur les électrons émis : nombre
et énergie, profondeur d’échappement, etc. A travers le début de ce manuscrit, nous
avons déja défini les grandeurs principales qui vont nous intéresser : les rendements
d’émission électronique et les spectres en énergie. Les rendements ont été décrits dans
le chapitre 1 a la section 1.3.1. Les spectres en énergie ont été décrits dans la section
2.1.2 de ce chapitre. Dans cette section, nous décrivons les grandeurs caractéristiques
des électrons a I'intérieur du solide, telles que les profondeurs caractéristiques et la dose

ionisante.

2.4.2.1.PROFONDEURS CARACTERISTIQUES

Afin d’obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons a
I'intérieur d’un solide, nous pouvons chercher a savoir quelle est la profondeur atteinte
par un électron incident, depuis quelle profondeur un électron secondaire peut

s’échapper d’un solide ou a quelle profondeur il est produit.
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Pour caractériser le déplacement des électrons a I'intérieur d’un solide, la pre-
micre grandeur que nous pouvons évaluer est la distance parcourue par les électrons.
Cette grandeur, nommée « parcours », correspond a la somme des libres parcours
moyens effectifs [,, définis dans la partie 2.4.1.1. Toutefois, le déplacement des élec-
trons dans le matériau n’est pas rectiligne, car les électrons de basse énergie sont cons-
tamment déviés lors des interactions élastiques avec les noyaux des atomes du solide.
En conséquence, la plupart des électrons atteignent une profondeur plus faible que leur
parcours. Cette profondeur est nommeée « profondeur de pénétration ».

A titre d’illustration, un électron primaire d’énergie d’incidence de 100 ¢V peut
parcourir une distance d’environ 19 nm dans 'aluminium, mais en moyenne ne va que
jusqu’a 2 nm. La profondeur de pénétration peut étre mesurée par le biais de couches
minces [HOL59, ADA80]. Toutefois, cette méthode de mesure est difficile a mettre en
ceuvre pour les basses énergies qui nécessitent des couches minces de tres faible épais-

seufr.

Pour étudier I'émission électronique secondaire, c’est-a-dire les électrons qui
s’échappent du solide, nous pouvons nous intéresser a deux autres distances caractéris-

tiques :

- la profondeur a laquelle sont créés les électrons secondaires a l'intérieur du solide,

nommée « profondeur de production » ;

- la profondeur jusqu’a laquelle les électrons peuvent s’échapper du solide, nommée
« profondeur d’échappement ». Cette grandeur est particuliérement intéressante
pour les applications d’analyse de surface. Elle peut étre déterminée expérimentale-

ment pour les électrons Auger [KLA74].

Néanmoins, au cours de leur déplacement dans le matériau, les électrons subis-
sent un nombre d’interactions différent, ce qui conduit a des distances caractéristiques
distinctes, et parfois tres différentes, pour chaque électron. Pour donner un sens aux
grandeurs définies précédemment, nous devons alors considérer un grand nombre
d’électrons. Nous pouvons faire la moyenne de ces distances pour tous les électrons et
obtenir ainsi des parcours, profondeurs de pénétration, profondeurs d’échappement et

profondeurs de production moyens.

Nous pouvons également uniquement considérer les électrons de plus grands

parcours, profondeur de pénétration, profondeur d’échappement et profondeur de
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production pour obtenir les distances caractéristiques maximales. Ces distances maxi-
males, obtenues en utilisant un tres faible nombre d’électrons, sont alors qualitatives.
Afin de réaliser des comparaisons avec les mesures expérimentales, nous pouvons aussi

considérer la profondeur atteinte par 1 % des électrons envoyés sur le solide [KUH99].

Pour des raisons de reproductibilité expérimentale, un parcours extrapolé a été
défini en prenant en compte les probabilités qu’ont les électrons d’atteindre ces dis-
tances caractéristiques. Il s’agit du parcours extrapolé, des profondeurs de pénétration,
d’échappement et de production pratiques. Ces profondeurs caractéristiques sont repré-

sentées sur la FIGURE 2.17.

Probabilité de transmission en fonction

de la profondeur
0.8 +— profondeur de
% pénétration

== parcours
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FIGURE 2.17. Probabilités de transmission obtenues via le code OSMOSEE pour des
¢électrons primaires de 100 eV dans Paluminium et définition des profondeurs caractéris-
tiques.

Les probabilités de transmission sont définies pour chaque énergie du faisceau
incident et sont équivalentes a la traversée de couches minces d’épaisseur variable. Pour
la profondeur de pénétration, elles représentent le nombre d’électrons du faisceau inci-
dent ayant atteint la profondeur h par électron incident ; pour le parcours, elles repré-
sentent le nombre d’électrons du faisceau incident ayant parcouru la distance x. Les
distances caractéristiques qui leur sont associées sont obtenues en prolongeant la tan-

gente de ces probabilités jusqu’a 'axe des abscisses (comme indiqué sur la FIGURE 2.17).
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2.4.2.2. DOSE IONISANTE

Lorsque les électrons d’énergie Ey d’un faisceau incident pénetrent dans le so-
lide, ils entrainent, en interagissant avec les électrons des atomes du solide, la création
de paires électron-trous dans ce solide (ionisation). La dose ionisante est définie comme
la somme des énergies déposées lors des processus d’ionisation par une particule inci-

dente et par unité de masse.

Apres leur passage dans le solide, les électrons incidents ont une énergie ciné-
tique Ey + W dans le cas d'un métal et Ey + ey dans le cas d’'un semi-conducteur ou
un isolant (section 2.3.3). En interagissant avec les électrons du solide, les électrons
incidents vont transmettre une partie de leur énergie aux électrons du solide. Une partie
de cette énergie est dissipée par réémission des électrons incidents (électrons rétrodiffu-
sés), alors que lautre partie est transmise au solide par la création d’électrons secon-
daires lors des interactions inélastiques. Les électrons secondaires peuvent a leur tour
s’échapper du solide avec une énergie Esocondaires émis dans le vide ou transmettre leur
¢énergie en exces au solide par la création de nouveaux électrons secondaires. Nous no-
tons leur énergie dans le solide avant émission Eggcondaires émis T W. La cascade élec-
tronique créée s’acheve lorsque les différents électrons sont émis ou implantés dans le
solide avec une ¢énergie résiduelle que nous notons, pour les électrons primaires
Er¢siquette primaires déposés €t pour les secondaires Ergsiquelie secondaires déposés- Dans
I'exemple d’un métal et en prenant pour référence le niveau de Fermi, nous obtenons la
relation (2. 45).

Nélectrons incidents X (EO + W)

= z (Erstro + W)

Nélectrons rétrodif fusés

+ E (Esecondaires émis + W)
Nélectrons secondaires émis P
n
Z <
+ (Erésiduelle secondaires déposés) @/

Nélectrons secondaires déposés

+ (Erésiduelle primaires déposés)
Nélectrons primaires déposés
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Si Pon choisit de prendre pour référence le niveau du vide, il faut ajouter —W a
chacun des termes de la relation (2. 45). La dose ionisante, dans le référentiel du solide,
est définie par la somme des deux derniers termes. En pratique, pour nos applications,
la cascade électronique est arrétée lorsque les électrons n’ont plus I'énergie suffisante
pour franchir la barricre de potentiel de la surface et s’échapper du solide. Cette énergie
seuil correspond a une énergie cinétique de W dans un métal et de ey dans un semi-

conducteur ou un isolant.

La notion d’énergie seuil de la cascade électronique est particuliecrement intéres-
sante pour les calculs de doses ionisantes. L.a FIGURE 2.17 montre qu’il existe un écart
pour les basses énergies sur les calculs de dose ionisante pour les électrons dans le sili-
cium lorsque Iénergie seuil est de ey = 4,05 eV et pour une énergie seuil élevée de
30 eV.
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FIGURE 2.18. Calculs de doses ionisantes issus du code OSMOSEE
[PIE17] pour les électrons secondaires en considérant une énergie seuil de

ey = 4,05 eV pour la cascade et une énergie seuil élevée de 30 eV.

En théorie, la cascade électronique continue jusqu’a ce que les électrons n’aient
plus assez d’énergie pour réaliser de nouvelles interactions inélastiques et créer des
paires électrons-trous. Nous supposons qu’arréter la cascade a Pénergie seuil W pour un

métal ou ey pour un semi-conducteur est une approximation valide, car d’une part, a
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cette énergie, les électrons ne peuvent plus s’échapper du solide et d’autre part, ils sont
continuellement déviés par les noyaux des atomes et restent donc a peu prées a la méme

profondeur.

2.5. CONCLUSION

Nous avons présenté, dans ce deuxiéme chapitre, les points clefs du transport
des électrons dans les matériaux. A basse énergie, nous avons vu que les propriétés
d’émission électronique des solides sont le résultat d’une compétition entre différentes
interactions : les interactions avec les noyaux, les interactions individuelles avec les élec-
trons faiblement liés des atomes du solide, les interactions avec les plasmons de vo-
lume, les interactions avec les plasmons de surface, les interactions avec les électrons de
ceeur, les processus de désexcitation Auger, les interactions avec les phonons, et la tra-

versée de la barri¢re de potentiel de la surface.

Afin de pouvoir décrire les interactions dans différents matériaux (métaux, se-
mi-conducteurs, isolants) avec un unique modele, nous avons choisi de traiter les inte-
ractions inélastiques, autre que les phonons, avec le modele des fonctions diélectriques
qui sera décrit plus en détail dans le chapitre suivant. Dans cette optique, nous avons,
des ce deuxie¢me chapitre, identifié les énergies transférées minimale et maximale, ainsi
que les conditions d’existence, de ces différentes interactions inélastiques. Nous avons
¢galement décrit le principe de fonctionnement du code OSMOSEE et du module Mi-
croElec qui utilisent la méthode statistique de Monte-Carlo. Cette description nous a
permis d’identifier les grandeurs que nous devons déterminer afin de modéliser les inte-
ractions.

La premiere grandeur est le libre parcours moyen A qui correspond a la distance
théorique que va parcourir un électron dans le solide avant de réaliser I'interaction.
Cette grandeur permet de sélectionner I'interaction a chaque déplacement de I’électron
dans un code de Monte-Catlo.

Les deuxieme et troisieme grandeurs que nous devons déterminer sont la sec-
tion efficace différentielle en énergie transférée et la section efficace différentielle en
angle de déviation. La section efficace différentielle en angle de déviation est utilisée
pour déterminer 'angle de déviation dans le cas des interactions ¢lastiques via la mé-

thode des rejets. La section efficace différentielle en énergie transférée est utilisée pour
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déterminer Iénergie transférée lors de l'interaction dans le cas des différentes interac-
tions inélastiques entre les électrons, via la méthode des rejets également. Nous allons,

dans le chapitre 3, décrire plus en détail ces différentes grandeurs.
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CHAPITRE 3 : MODELISATION DU TRANS-

PORT DES ELECTRONS DANS LES CODES
OSMOSEE ET MICROELEC

3.1. INTRODUCTION

Dans le cadre de cette these, nous allons tout particulierement nous intéresser a
trois matériaux : aluminium, P'argent et le silicium. Comme mentionné dans le chapitre
2, Paluminium est un métal simple a modéliser, car il possede une unique population
d’électrons faiblement liés. Ce matériau, déja implémenté dans le code OSMOSEE par
le biais de modeles analytiques, nous a servi de référence pour implémenter le modele

des fonctions diélectriques.

L’argent est un matériau couramment utilisé pour les applications spatiales,
comme nous avons pu le voir dans le chapitre 1. Toutefois, il s’agit d’un métal de transi-
tion qui possede une structure de bandes électroniques plus complexe que aluminium.
Pour ce matériau, nous pouvons distinguer deux populations d’électrons faiblement
liés : les électrons de la bande 5s et les électrons de la bande 4d. Les électrons de la
bande 4d sont plus fortement liés aux noyaux des atomes que les électrons de la bande
5s [SEK10]. A des fins de simplification, il est courant de modéliser les métaux par un
gaz d’électrons libres. Si cette hypothése est vérifiée pour 'aluminium, pour I'argent,
elle est discutable pour les électrons de la bande 4d. En ce sens, I'argent est un métal

trés intéressant pour étudier les limites de notre modélisation.

Le silicium est un semi-conducteur qui possede un plasmon de volume bien dé-
fini sur les spectres en pertes d’énergie. Les électrons faiblement liés de sa bande de
valence peuvent étre modélisés par un gaz d’électrons libres [ST178]. Ce matériau, déja
implémenté en partie dans le module MicroElec, nous a permis, par comparaison avec
le code OSMOSEE, d’étendre la validité du module MicroElec a plus basse énergie.
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3.2. MODELE DES FONCTIONS DIELECTRIQUES

Nous avons choisi de décrire les interactions entre les électrons dans les trois
matériaux étudiés par le modele des fonctions diélectriques. Dans ce modele, la section
efficace différentielle en énergie transférée Aw et en moment transféré Aq est directe-
ment proportionnelle 2 la fonction diélectrique €(hw, q) selon une relation relative-
ment simple (section 3.2.2). Pour obtenir une expression de la fonction diélectrique,
nous allons utiliser le modele initialement décrit par Ritchie et Howie [RIT77], aussi
appelé modéle de « Drude étendu ». Son avantage est qu’il permet, en décrivant la fonc-
tion diélectrique a partir de données expérimentales, de s’affranchir des structures des
bandes électroniques des matériaux. Ce modéle permet de décrire séparément les inte-
ractions avec les électrons de cceur et les électrons faiblement liés du solide, et dans
I’hypothése d’un gaz d’électrons libres, permet de séparer la contribution des interac-
tions individuelles des électrons faiblement liés et la contribution des plasmons de vo-
lume [GAN79]. Comme mentionné dans le chapitre 2, en modifiant la fonction diélec-
trique décrivant les interactions de volume, ce mod¢le permet également de décrire les
interactions avec les plasmons de surface [DAP08].

Le modéle des fonctions diélectriques s’appuie sur la mécanique quantique.
Avant d’écrire les principales équations utilisées dans la section 3.2.2, nous allons, dans
un premier temps, rappeler le probléme étudié et ses principales hypotheses. La dé-
monstration peut étre trouvée dans les travaux de Pines [PIN64]. Les grandes lignes
sont rappelées en annexe 2. Une description plus appliquée des équations et de leur

signification physique peut étre trouvée dans 'ouvrage de Nikjoo et coll. [NIK12].

3.2.1. ORIGINE ET LIMITES DU MODELE

Nous avons vu, dans le chapitre 2, comment 'impact d’un électron incident sur
un solide va perturber les électrons de ce solide, en interagissant avec un électron de
cceur, ou avec un électron faiblement lié de la bande de conduction (métal) ou de la
bande de valence (semi-conducteur). Afin de déterminer la section efficace différentielle
do/d(hw)d(hq) associée a linteraction, nous pouvons établir plusieurs hypothéses
dans le cas ou nous nous intéressons aux interactions entre ’électron incident et un
électron de cceur, et dans le cas ou nous nous intéressons aux interactions entre

I’électron incident et les électrons faiblement liés du solide.
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3.2.1.1. UN PROBLEME SANS SOLUTION EXACTE

A des fins de simplifications, nous supposons qu’avant I'interaction, a un temps
t = —oo, I’électron est situé suffisamment loin du solide pour étre considéré comme
libre. Avant linteraction, le solide est situé dans son état fondamental (noté |0)) et le
systeme au repos est formé par I'électron isolé et le solide. Lorsque I’électron incident
se rapproche du solide a un instant t = ty, il est soumis a un potentiel d’interaction V.
Nous supposons également qu’apres linteraction, a un temps t = 400, I’électron est
situé¢ suffisamment loin du solide pour étre considéré a nouveau comme libre. Apres
Iinteraction, le solide est situé dans un état noté |n).

Le potentiel d’interaction V' dépend de la distance entre I’électron et les
électrons du solide et, en conséquence, est dépendant du temps. La fonction d’onde qui
décrit 'ensemble du systeme électron-solide en interaction est alors solution de
I’équation de Schrodinger dépendante du temps. Dans notre probleme, cette équation
ne possede pas de solution exacte — puisque I’état final dépend du potentiel qui lui-
méme dépend de la position de Iélectron incident et de Pensemble des électrons du
solide. Afin de la résoudre avec une solution approximative, nous allons nous placer
dans le cadre de la premic¢re approximation de Born. Cette hypothése nous permet
d’utiliser la théorie de la faible perturbation, et ainsi, d’obtenir une expression
approchée de la fonction d’onde — et donc du taux de transition de I’état initial |0) a

Pétat final |n) qui est directement lié a la section efficace différentielle.

3.2.1.2.  APPROXIMATION DE BORN ET THEORIE DE LA FAIBLE
PERTURBATION

La premiere approximation de Born, nous permet de considérer que I’électron
incident peut étre décrit par des ondes planes. Cette premiere hypothése est cohérente
avec le fait qu'avant et apres linteraction, I'électron est suffisamment éloigné du solide
pour ne plus étre soumis au potentiel de l'interaction. Cela signifie, de maniere similaire
au probleme décrit pour définir les sections efficaces dans la section 2.2.2.2. du chapitre

2, qu’un électron ne réalise qu’une seule interaction avec le solide.
La premiere approximation de Born, nous permet également de formuler

I’hypothese que la perturbation induite par I’électron incident sur le solide peut étre

considérée comme faible. Cette hypothese signifie que I’électron incident a une vitesse
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suffisamment élevée pour étre peu perturbé par I'interaction inélastique. Cela implique,
d’une part, que I’état final de I’électron incident est assez proche de son état initial, et
d’autre part, que I’électron incident doit avoir une vitesse beaucoup plus grande que les
¢lectrons du solide. Pour les électrons les plus énergétiques situés sur les orbitales K des
atomes, une condition de validité peut étre exprimée d’apres le modele de Bohr par
T > 13,6 Z2 ou T (en eV) est I’énergie cinétique de I’électron incident [NIK12]. Pour
I’aluminium, le silicium et I'argent, nous obtenons une énergie limite respectivement de
2,35 2,6 et 30 keV. Cependant, la limite de validité de I'approximation de Born n’est pas
définie précisément. Les pertes d’énergies étant principalement le fait des électrons
faiblement liés aux atomes, nous nous attendons a ce que l'erreur commise sur les

interactions avec les électrons de coeur soit faible.

En pratique, 'approximation de Born est considérée valide pour des énergies de
l'ordre de 300 eV [NIK12]. Pour des énergies inférieures a 100 eV, I’hypothese d’une
faible perturbation peut étre remise en question, notamment a cause des effets
d’échange et de corrélation qui peuvent se produire entre deux électrons de vitesse
comparable. L’effet d’échange correspond a la prise en compte du principe d’exclusion
de Pauli. Cet effet signifie qu’un électron va étre entouré d’une région ou la densité
d’électrons de méme spin est réduite a cause de sa présence. La corrélation traduit le fait
que dans un solide, le mouvement d’un électron dépend de celui des autres électrons.
Cet effet est davantage marqué pour les matériaux ayant des couches d et f
partiellement remplies comme les lanthanides. Il est possible qua basse énergie les
effets d’échange et de corrélation se compensent pour les matériaux ayant des couches
d enticrement remplies.

Certains auteurs, tels que Ashley et coll. [ASH91] et Fernandez-Varea et coll.
[FERNO5] utilisent des corrections pour prendre en compte les effets d’échange. La
prise en compte de ces effets a été discutée par Powell et Jablonski [POW99], et Tanuma
et coll. [TAN11]. I’ajout d’une correction prenant en compte les effets d’échange dans
les modeles introduit une différence d’environ 10-15 % pour le libre parcours moyen
inélastique entre 50 et 100 eV [POW99]. A des fins de simplifications, nous n’avons pas
considéré de corrections pour ces effets, d’autant plus qu’il est possible que ces effets
solent masqués par les incertitudes des mesures expérimentales sur lesquelles notre

modele s’appuie.

La premicre approximation de Born permet de trouver une expression

simplifiée du potentiel V caractérisant linteraction entre I’électron incident et un
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électron de cceeur d’un atome du solide, ou entre Iélectron incident et les électrons

faiblement liés du solide.

Dans le cas d’une interaction avec un électron de cceur, linteraction de la
particule incidente avec les électrons du milieu va étre traitée comme la diffusion de
l'onde incidente associée a Iélectron sur le potentiel d’interaction V défini par un
unique centre diffuseur. Cela signifie, qu’a des fins de simplifications, nous supposons,
de maniére similaire a la définition de la section efficace du chapitre 2, que les atomes
du solide sont suffisamment ¢éloignés les uns des autres pour que Iélectron incident
n’interagisse quavec un seul atome. En ce sens, nous négligeons les phénomenes de
diffusion multiple. Dans ces hypotheses, le potentiel de Iinteraction peut étre
décomposé en fonction d’un facteur d’oscillation noté df, /dw qui symbolise la force

de loscillation (voir équation (3. 4)).

Dans le cas d’une interaction avec les électrons faiblement liés du solide, pour
simplifier le probleme, nous supposons que le solide peut étre modélisé par un gaz
d’électrons libres. Les noyaux des atomes forment alors un fond uniforme de charges
positives. L’électron incident entraine une modification de la densité des électrons du
solide. Cette densité est donc dépendante du temps. Dans le cas d’une faible
perturbation, nous considérons que cette modification de la densité de charges du gaz
d’électrons libres est suffisamment faible pour étre traitée comme une perturbation
linéaire. Nous pouvons écrire le potentiel V' de I'interaction en fonction de la densité
électronique p(7) du gaz d’électrons libres a la position 7. Les hypothéses que nous
avons formulées, nous permettent, en résolvant I’équation de Schrodinger dépendante
du temps, d’obtenir le taux de transition mais aussi une expression approchée de la
fluctuation {pg(t)) de la densité de charges électroniques. Cette description
microscopique traduit bien le fait qu’un électron incident va perturber les orbitales des
¢lectrons de I'atome lors d’une unique interaction entrainant le passage de 'atome de
son état fondamental A un état excité |n). L’intérét est qu’il est possible de relier la
densité de la charge électronique {py (t)) 2 la fonction diélectrique €(k, w).

D’un point de vue macroscopique, la fonction diélectrique €(k, w) correspond
a la réponse de 'ensemble des électrons d’un solide lorsque ce solide est perturbé par
une onde électromagnétique, par exemple un flux de photons ou d’électrons dont le
champ électrique de pulsation w et de vecteur d’onde k est noté E (k, w). Dans

I’hypothese d’'un milieu linéaire, homogene et isotrope, la fonction diélectrique est
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définie dans le systeme d’unité SI par la relation (3. 1) ou D(k, w) correspond au

vecteur déplacement.

D(k, w) = gye(k, w)E (k, w) (3.1)

Les équations de Maxwell et de Poisson nous indiquent que cette fonction peut
étre directement reliée a la fluctuation de la densité de charges électroniques induite par
I’électron incident, et donc au taux de transition. Nous pouvons alors déduire une
expression simplifiée de la section efficace différentielle de I'interaction avec la fonction
diélectrique (voir Iéquation (3. 2)). Dans la suite de ce manuscrit, en utilisant des
approximations supplémentaires, nous verrons qu’il est possible d’obtenir une

expression approchée de la fonction diélectrique €(k, w) (section 3.2.3).

3.2.2. EQUATIONS PRINCIPALES

Dans le modele des fonctions diélectriques, la section efficace différentielle
d?c/d(hw)d(hq), qui correspond a Pinteraction entre un électron incident et les élec-
trons faiblement liés du solide au cours de laquelle I’électron incident d’énergie E trans-
fére une énergie Aw et un moment hq, peut étre décrite par la fonction diélectrique

e(hw, hq) via équation (3. 2).

d?*c 1 ; -1 1 (3.2)
d(hw)d(hq) NmagE [e(hw, hq)] nq

Dans cette équation, @ désigne le rayon de Bohr, et N correspond a la densité

atomique du solide. Le rayon de Bohr est donné par la relation (3. 3) en unité SI :

4mhe, 3.3)
ag = -
me
La partie imaginaire de I'inverse de la fonction diélectrique, appelée « fonction
de perte d’énergie » (ou ELF pour « Energy Loss Function » en anglais), représente les
processus de polarisation qui sont en déphasage avec le champ extérieur introduit par

I’électron incident et est donc directement associée aux transferts en énergie.
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Dans les codes de transport d’électrons a basse énergie, le traitement des inte-
ractions avec les électrons de cceur est séparé de celui des électrons faiblement liés. Au
lieu d’utiliser la fonction diélectrique, il est possible d’utiliser le modeéle du « Generalized
Oscillator Strength » (GOS) [ASH91]. Ce mode¢le, qui considére des atomes isolés, met
en avant le fait que les électrons de cceur sont davantage liés aux noyaux que les élec-
trons faiblement liés, et considére les électrons comme des oscillateurs. Dans ce mo-
déle, la section efficace différentielle d*o/d(hw)d(hq) est décrite par I’équation (3. 4)

ou dfy,/dw correspond a la force de 'oscillation.

d*c _ 2me®  dfy(hw,q=0) (. 4)
d(hq)d(hw) aoEhq mw d(w)

L’équation (3. 5) du GOS peut étre identifiée a I’équation de la fonction diélec-
trique (3. 2) en utilisant la relation (3. 5) [ASH75].

-1 N B 2mNe? df,(hw,q = 0) (3.5)
Im | iy = mle(he, ho)) = = 2SS

En conséquence, de méme qu’Akkerman et coll. [AKK05] et Valentin et coll.
[VAL12], nous utiliserons le modéle de la fonction diélectrique décrit par I’équation (3.
2) a la fois pour les électrons faiblement liés et pour les électrons de cceur. Comme
mentionné dans le chapitre 2, l'utilisation du mod¢le des fonctions diélectriques pour
les électrons de cceur est valable dans ’hypothése ou les interactions avec les électrons
faiblement liés sont majoritaires devant les interactions avec les électrons de cceur.

Par définition, la section efficace différentielle en énergie s’obtient par intégra-

tion de ’équation (3. 2) sur les moments transférés Aq :

dO'(E, ha)) _ fqmax 1 I [ -1 ]dq (3 6)
d(hw) dmin NTAOE m e(hw,hq)l q

Le libre parcours moyen A s’obtient par intégration de ’équation (3. 6) sur les

énergies transférées :

(.7

hwmax r9max 1 -1 1
Im[ ]—d hq)d(hw
| o d(ha)d(ho)

AT E) = f mayE e(hw, q)

homin Y dmin
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Afin de calculer ces grandeurs, nous devons déterminer la fonction diélectrique
e(hw, hq) ainsi que les énergies et les moments transférés qui définissent les bornes de
I'intégrale. Il est possible d’utiliser le modele des fonctions diélectriques pour décrire les
interactions entre les protons et les électrons, et les interactions entre les ions et les
électrons. Pour les protons, les équations précédentes sont modifiées en jouant sur les
bornes des moments et des énergies transférés de I'intégrale (3. 7) [VAL12]. La section
efficace des interactions inélastiques entre les ions et les électrons est déduite de celle
des protons en ajoutant un facteur correctif qui prend en compte la charge et la masse

de l'ion.

3.2.3. MODELISATION DE LA FONCTION DE PERTE
D’ENERGIE

Deux approches sont couramment utilisées pour modéliser la fonction de perte
d’énergie. La premicre approche consiste a déterminer une expression théorique de
cette fonction en utilisant un certain nombre d’approximations. C’est 'approche des
modeles de Lindhard [LIND54], de Mermin [MER70], et de Vashishta et Singwi [VAS72].
La deuxi¢me approche consiste a modéliser cette fonction a partir de données expéri-
mentales. Une méthode couramment utilisée a été proposée par Ritchie et Howie

[RIT77] a partir de la mesure des indices optiques.

3.2.3.1 EXPRESSION APPROCHEE DE LA FONCTION DIELECTRIQUE

Les modéles de Lindhard [LIND54] et de Mermin [MER70] sont les plus cou-
ramment utilisés pour obtenir une expression approchée de la fonction diélectrique. Ces
deux modeles reposent sur ’hypothese d’'un gaz d’électrons libres et 'approximation de
la phase aléatoire. Dans cette premicre hypothese, les cceurs ioniques forment un fond
uniforme de charges positives. Les électrons faiblement liés aux atomes du solide sont
soumis a un potentiel constant de la part des cceurs ioniques. Dans I'approximation de
la phase aléatoire (RPA pour « Random Phase Approximation » en anglais), chaque
électron interagit avec un champ coulombien moyen généré par tous les autres élec-
trons. Cela revient a prendre en compte une unique interaction a longue portée.

Dans ces approximations, le modéle de Lindhard [LIND54] permet de modéliser

les matériaux tels que I'aluminium ou les halogénures alcalins, qui peuvent étre considé-
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rés comme des gaz d’électrons libres. Ces matériaux ont la propriété d’avoir un plasmon
de volume bien défini. I’avantage du modéle de Lindhard est qu’il inclut directement
une dépendance en moment transféré hq dans la fonction de perte d’énergie. Toute-
fois, ce modele ne prend pas en compte 'amortissement du plasmon de volume. Cela
signifie que le plasmon de volume a une durée de vie infinie. Pour améliorer le traite-
ment de Lindhard, Mermin [MER70] ajoute une constante d’amortissement. Pour aller
au-dela de I'approximation RPA, Vashishta et Singwi [VAS72] ont modifié 'expression
de la fonction diélectrique de Lindhard en introduisant la polarisabilité électronique,
ainsi que les effets de corrélation et d’échange (spin de I’électron) induits par I’électron
incident. Vashishta et Singwi considérent donc que les électrons ne sont pas distribués

de maniere homogene dans le matériau.

Le principal inconvénient des mode¢les de Lindhard, de Mermin, et de Vashista
et Singwi est qu’ils ne sont pas adaptés a des matériaux complexes, comme 'argent ou
le cuivre, qui possedent plusieurs pics associés a des plasmons. Des améliorations de
ces modeles existent, notamment le mode¢le étendu de Mermin [DA14] qui correspond a
une somme de fonctions de Mermin et permet ainsi de traiter les matériaux complexes.
Le modeéle étendu de Mermin est optimisé avec 'aide de mesures expérimentales et est,
en ce sens, similaire au mod¢le de Ritchie et Howie [RIT77] que j’ai choisi d’utiliser.
Toutefois, les modeles du gaz d’électrons libres ne sont pas censés étre valides pour les
basses énergies, car ils ne prennent pas en compte la structure des bandes électroniques

des matériaux qui devient tres importante en dessous de 100 eV [Z1A06].

3.2.3.2.  MODELISATION PAR DES DONNEES EXPERIMENTALES

La fonction de perte d’énergie peut étre déterminée expérimentalement par des
mesures d’électrons ou des mesures de photons. La mesure par les photons présente
I'avantage de ne pas prendre en compte les phénomeénes de diffusion multiple. La mé-
thode couramment utilisée a haute énergie consiste a déterminer les indices optiques
par I'envoi d’un faisceau de photons sur le solide. Toutefois, 'inconvénient de cette
méthode est que les photons ont un moment transféré tres faible. En conséquence, la
mesure des indices optiques permet d’obtenir uniquement la fonction de perte d’énergie
pour q = 0, appelée « fonction de perte d’énergie optique » (OELF en anglais pour
« Optical Energy Loss Function »). La méthode de Ritchie et Howie [RIT77] consiste a

modéliser cette fonction et a I'étendre a ¢ # 0 en utilisant des relations de dispersion.
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La mesure par les électrons, notamment via les spectres de réflexion (REELS en
anglais pour « Reflection Electron Energy-Loss Spectroscopy ») est complexe a mettre
en ceuvre. Cette méthode consiste a mesurer un spectre puis a le traiter mathématique-
ment pour enlever la contribution des phénomenes de diffusion multiple. Contraire-
ment aux mesures de photons, qui ne prennent en compte que la contribution des inte-
ractions ayant lieu dans le volume, les mesures par électrons présentent 'avantage de
donner des informations sur la contribution de la surface qui devient plus importante a
basse énergie [ZHA06]. La séparation de ces deux contributions est également complexe
a mettre en ceuvre. Que ce soit pour les mesures avec des photons ou des électrons, la
principale difficulté de la modélisation par des données expérimentales consiste a obte-

nir un jeu de données fiables pour la fonction de perte d’énergie optique [DA14].

3.2.3.2.1. FONCTION DE PERTE D’ENERGIE OPTIQUE
INDICES OPTIQUES

Si nous reprenons la définition de la fonction diélectrique, nous comprenons
pourquoi cette fonction est accessible par des mesures de photons. En effet, la lumicre
peut étre considérée comme une onde électromagnétique oscillant périodiquement, ce
qui va entrainer une fluctuation de la densité de charges des électrons du solide. Le
champ électrique de 'onde lumineuse a Iintérieur du solide peut s’écrire sous la forme

(3.8):

== (T _._,’-)_ T
E(k?, wt) = Eg e {(=0t) = fje-i(kT-0t) ok"'7 3.8)
-
Dans cette notation, le vecteur d’onde k est complexe et son amplitude se dé-

compose en k =k’ + ik”. Les équations de Maxwell montrent que la relation de dis-

persion de la lumiere dans le solide s’écrit :

c
B \/e(hw, hq = 0)

(3.9)

w
k
En posant :

e(hw,hqg = 0) = (n + ix)? (3. 10)
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nous voyons que l'indice n associé a la partie réelle du vecteur d’onde k’ rend compte
de la modification de la vitesse de la lumicere dans le matériau, alors que l'indice K asso-
cié a la partie imaginaire du vecteur d’onde k” rend compte de I'absorption de 'onde

par le milieu.

La fonction de perte d’énergie optique est accessible via la mesure des indices

de réfraction n(w) et d’absorption k(w) par équation (3. 11).

m -1 _ 2n(ho)k(hw) (3. 11)
e(hw,hqg = 0)]  (n(hw)? + k(hw)?)?

Il existe des bases de données regroupant ces mesures pour les basses énergies,
ce qui permet de traiter un grand nombre de matériaux (métaux, semi-conducteurs ou
isolants). La plus connue est celle du Handbook de Palik [PALI97]. Toutefois, ces don-
nées sont une compilation des mesures de plusieurs auteurs. Leur précision differe se-
lon Iétat ou le traitement de la surface des échantillons (oxydation de la surface, occlu-
sion de gaz, défauts cristallins) et selon les méthodes expérimentales utilisées (mesures
sur des films obtenus par évaporation, solides massifs), ce qui explique que les incerti-
tudes sur ces données sont difficiles a évaluer. Cela est particuliecrement vrai a basse
énergie ou les incertitudes sont davantage marquées [POW69] et ou il est parfois néces-

saire de réaliser une interpolation sur plusieurs jeux de données.

Lorsqu’un photon interagit avec un électron du solide, il va transférer
I'ensemble de son énergie a ’électron (effet photoélectrique). Ce dernier, en quittant
son niveau d’énergie initial, accede a un niveau d’énergie plus élevé accessible. Pour les
électrons faiblement liés, ’énergie de liaison correspond a I’énergie nécessaire pour que
I’électron passe de la bande de conduction ou de la bande de valence a un état acces-
sible du continuum de la bande de conduction. Les interactions qui s’en suivent sont
alors similaires a celles d’un électron avec les autres électrons de I'atome. Les photons
ayant un moment trés faible, nous comprenons pourquoi la fonction de perte d’énergie
optique correspond a la probabilité qu’un électron perde une énergie transférée hw
pour un moment transféré g = 0. Il en résulte qu’elle va présenter des pics, qui sont
directement liés aux énergies de liaison des atomes, et qui vont donc étre propres au

matériau étudié.
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MODELE DE DRUDE ETENDU

Pour modéliser chacun des k pics de la fonction de perte d’énergie optique, j’ai
utilisé Pexpression de Ritchie et Howie [RIT77] qui correspond a une somme de fonc-
tions de Drude [VALI12, NIK12], et est aussi appelé « modéle de Drude étendu ». Dans ce
modele, les électrons faiblement liés sont considérés comme des oscillateurs harmo-
niques soumis un amortissement f = ml". Dans la mécanique classique, le déplace-
ment moyen 5 de ces électrons est donné par I’équation (3. 12) ou E désigne le champ

électrique.

m§+ ,3§ = —¢E G- 12)

La résolution de I’équation du mouvement (3. 12), dans ’hypothese d’un champ
électrique de la forme E (t) = E_())e_i“’t, nous amene a expression de g? (3. 13) a partir
de laquelle nous pouvons déduire I'expression de la fonction diélectrique ep(w) (3. 14).
Le terme w), désigne la pulsation du plasmon de volume dans la théorie du gaz

d’¢électrons libres [NIK12] (voir section 3.2.3.2.2).

. eE (3. 13)
§= mw? + ioml’
w,? (. 14)

-1-—2F
ep(w) w? + iwl

Nous pouvons remarquer que lorsque W = Wy, nous avons la relation pour le
r

F—la)p

plasmon de volume &p (wp) = ~ 0 dans 'hypothese ou I' est tres faible.

La fonction diélectrique &p(w) obtenue dans le modéle de Drude ne prend pas
en compte les électrons de cceur fortement liés aux noyaux des atomes et les transitions
interbandes. Pour prendre en compte ces électrons, nous considérerons une fonction

de Drude modifiée €pp(w) dont Iexpression est donnée par (3. 15) :

2

epm(w) =1+ z fa o “r (3-15)

2 _ 2 _ 3
) iwl
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Dans cette expression, le coefficient f,, représente 'amplitude de oscillation
associée a la transition n, au cours de laquelle, I’électron est soumis a une constante de
rappel k, = mw,?. Par analogie, nous pouvons réécrire expression de la fonction de
perte d’énergie optique (3. 16) a partir de 'expression de la fonction de Drude modifiée
[VAL12].

[ ] Z A (k)hw. 0 (how — Ey;(k)) 3. 16)
S(hw q=0) (Ej(k)? — hw?)? + (hw)*I;(k)?

Les coefficients Aj(k) en eV2, (k) en eV et Ej(k) en eV correspondent res-
pectivement a I'amplitude, la largeur et I'abscisse des pics de la fonction de perte
d’énergie optique. L’enjeu consiste a déterminer ces coefficients a partir des indices
optiques et de la relation (3. 11). La fonction @ représente une fonction de Heaviside et
permet d’introduire dans P'expression une énergie seuil Epj(k) a partir de laquelle la
transition k devient possible. Cette fonction est particulierement utile pour décrire les
ionisations (pics asymétriques) ou les énergies Ep,j(k) correspondent aux énergies de
liaison des niveaux de cceur. Comme il s’agit d’énergies transférées, les abscisses des
pics associés a ces interactions correspondent directement aux énergies de liaison par
rapport au niveau de Fermi dans un métal et par rapport au haut de la bande de valence

dans un semi-conducteur ou un isolant.

La principale limite de ce mode¢le est que la dépendance en moment transféré
hq n’est pas directement incluse dans la fonction de perte d’énergie. Afin d’inclure cette
dépendance, nous allons utiliser des relations de dispersion en remplacant Ej (k) par
Ej(k,q) et I; (k) par I};(k, q). Ce point est décrit dans la section 3.2.3.2.2.

IDENTIFICATION DES PICS

Les fonctions de perte d’énergie optique de I'aluminium, de P'argent et du sili-
cium sont données respectivement par la FIGURE 3.1, la FIGURE 3.2 et la FIGURE 3.3. Sur
ces figures, les pics de haute énergie correspondent aux transitions des niveaux de cceur.
Nous pouvons distinguer clairement la séparation entre les couches K et L pour
I'aluminium et le silicium, et entre les couches M et N pour I'argent. Toutefois, nous
pouvons remarquer que la séparation entre les couches N1 et N2,3 de I'argent et les

électrons faiblement liés de la bande de conduction n’est pas évidente [KUH99].
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FIGURE 3.1. Fonction de perte d’énergie optique pour ’aluminium. Les données
de la littérature proviennent de la base de données de Palik [PALI97] et sont des
mesures sur des échantillons polycristallins. Nous pouvons observer un bon accord
avec les mesures de Ditchburn. La séparation des contributions des différentes
interactions est donnée a titre d’illustration a partir d’une fonction de perte

d’énergie optique reconstruite avec un fit des données optiques par ’équation (3.

16).

Lorsque les pics associés aux électrons de cceur sont clairement distincts, nous
pouvons considérer que chaque sous-couche électronique est directement associée a un
unique pic. Dans notre modele, nous intégrons donc I’équation (3. 2) sur le pic corres-
pondant pour obtenir le libre parcours moyen associé a la sous-couche électronique
[VAL12].

A plus basse énergie, nous pouvons voir pour 'aluminium et le silicium un large
pic qui correspond a la réponse de 'ensemble des électrons faiblement liés (plasmon de
volume et interactions individuelles). Certains matériaux, notamment les métaux de
transitions comme 'argent, le cuivre ou l'or, présentent de nombreux pics sur leur fonc-
tion de perte d’énergie optique a basse énergie. Ces pics sont caractéristiques, soit des
plasmons de volume, soit de transitions interbandes. Ces transitions désignent le pas-
sage pour un électron d’un état occupé a un état inoccupé au sein de la méme bande

¢lectronique.
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FIGURE 3.2. Fonction de perte d’énergie optique pour I’argent. Les données pro-
viennent de [PALI97, LEV83, WEH75] et sont des mesures sur des échantillons
polycristallins.

Pour un métal, les transitions interbandes correspondent au passage d’un élec-
tron faiblement lié situé au niveau de Fermi au prochain niveau de plus haute énergie
accessible dans la bande de conduction, ou au passage d’un électron faiblement lié situé
dans un niveau occupé de la bande de conduction (par exemple la bande d) au niveau
de Fermi. Afin d’obtenir la contribution des électrons faiblement liés au libre parcours
moyen, nous intégrons ’équation (3. 2) sur 'ensemble des pics a basse énergie corres-
pondant aux plasmons et aux transitions interbandes.

Pour 'aluminium, la FIGURE 3.1 montre un large pic a 15 eV qui correspond au
plasmon de volume et un pic de faible amplitude a 1,5 eV qui est associé a une transi-
tion interbande [EHR63].

LLa FIGURE 3.2 pour I'agent montre un pic a 3,8 eV et un pic a 7,5 eV fortement
marqués sur la fonction de perte d’énergie optique. Ces pics correspondent a des plas-
mons de volume. Le pic a 7,5 eV est associé a I'oscillation des électrons de la couche 5s

[WENO08]. Le pic a 3,8 eV est associé a 'oscillation des électrons de la couche 5s et des
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¢lectrons de la couche 4d [EHR62]. La fonction de perte d’énergie optique de 'argent
présente également des pics a 17,5 ; 25,4 et 33 eV. Ces pics correspondent a des transi-

tions interbandes dont 'origine n’est pas clairement identifiable dans la littérature.
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FIGURE 3.3. Modélisation de la fonction de perte d’énergie optique du sili-
cium. Les données sont issues de la base de données de Palik [PALI97]. La
courbe notée « Geist » est une analyse de ces données et est disponible dans
[GE197]. La courbe notée « Palik » pour les trés basses énergies transférées a

été obtenue par interpolation des données de [PALI97].

LLa FIGURE 3.3 pour le silicium montre un pic a 16,8 eV qui correspond a un
plasmon de volume. Nous retrouvons également sur la FIGURE 3.3 le pic associé a
I’émission d’un phonon optique a 0,05 eV [NAR12]. Les pics correspondants aux pho-

nons ne sont pas inclus lors de I'intégration de I’équation (3. 2).

En dehors des pics clairement associés a des transitions connues, la discrimina-
tion des pics pour I'intégration de I'équation (3. 2) reste assez subjective et est sujette a
discussion. Selon les auteurs, on peut suivre différentes approches. Par exemple, afin de
modéliser le plus précisément possible la fonction de perte d’énergie optique, d’un

point de vue mathématique, Da et coll. [DA14] utilisent une somme d’un grand nombre
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de pics et ajoutent des contributions négatives. Nous n’allons pas procéder ainsi car ce
genre d’approche manque de justification physique. En utilisant un nombre de pics
limité aux transitions connues, nous pouvons nous ¢loigner des données optiques mais
conserver une bonne précision sur les libres parcours moyens tout en restant en cohé-
rence avec les transitions connues des matériaux. Cette méthode, qui semble étre un
compromis raisonnable, m’a permis d’obtenir des résultats de rendements et de spectres

en énergie en bon accord avec les mesures expérimentales (chapitre 4).

COHERENCE DE LA MODELISATION
La cohérence de la modélisation de la fonction de perte d’énergie optique peut
étre vérifiée sur certains parametres que 'on peut calculer avec trois relations [PIN64,

NIK12].

La premicre relation, appelée « f-sum-rule » ou « Z-sum-rule » s’écrit (3. 17) :

2 fooh I [ ! ]dh =7 ¢-19
nEy Jo wim e(hw,q = 0) @=
£ h%?e?Nn,, (3.18)
pl — |7

gm

Dans cette expression, Z représente le nombre total d’électrons par atome du
solide et E}; correspond a I'énergie du plasmon de volume (en eV) dans hypothese ou
le matériau peut étre considéré comme un gaz d’électrons libres. Cette énergie est don-
née par la relation (3. 18) dans laquelle n,,, désigne le nombre d’électrons de valence et
N la densité atomique du matériau. La relation (3. 17) signifie que la fonction de perte
d’énergie optique contient la réponse de tous les électrons du solide lorsque 'on prend
en compte 'ensemble des énergies transférées hw. Afin de vérifier la modélisation, il est
possible de décomposer la fonction de perte d’énergie optique par sous-couche électro-
nique et de vérifier ainsi que chaque sous-couche contient le bon nombre d’électrons.
Cette vérification est approximative dans le cas des matériaux ou les sous-couches ne
sont pas bien identifiables. C’est le cas par exemple des électrons des couches N1 et
N2,3.
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La FIGURE 3.5 montre cette modélisation pour I'aluminium. Nous pouvons voir
que le nombre d’électrons de chacune des sous-couches électroniques est vérifié. Pour
obtenir le Z total, nous pouvons nous arréter a 10 keV pour I'aluminium et le silicium, ce
qui semble étre suffisant d’apres les travaux de Gumus et Kabayadi [GUM10]. A des fins
de simplification, nous pouvons également aller jusqu’a une énergie de 10 keV pour mo-
déliser I’argent, et ne pas prendre en compte la contribution des électrons des couches L
et K (Zggr = 37). Pour P'aluminium, le silicium et I'argent, I’écart obtenu est respecti-

vement de 11,15; 12,78 et de 2,85 %.

14 -

12 - A]- K ZEE =L,41
~Z10 -
w _ .
Fe Zg=2,05
=58 =
o, FIGURE 3.4. somme des Z
N g partiels de Paluminium. Pour
3] une énergie transférée de 10
Fg 4 - keV, DPécart est d’environ
= 11,15 % (Z=13).
E 2 - Electrons faiblement liés
Uo] Zeﬂ’z 3,12

0] T T 1

10 100 1000 10000

Energie transférée (eV)

La deuxiéme somme, appelée «perfect screening sum rule » correspond a leffet
d’écrantage de I’électron incident par les électrons faiblement liés. Elle est donnée par la

relation (3. 19).

2 jwlm[ -1 d(hw) —1 (3.19)
0

T e(hw,q =0)1 hw

Pour cette somme, I’écart obtenu est respectivement pour I'aluminium, le sili-

cium et argent, de 4,42 ; 2,85 et 15 %.

L’expression de la troisieme somme est donnée par la relation (3. 20) ou I repré-

sente I’énergie moyenne d’excitation, ou énergie d’ionisation, des électrons dans le maté-
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riau. Cette valeur est accessible expérimentalement et les mesures pour de nombreux

matériaux sont regroupées dans la base de données du NIST [ICR84].

1
e(hw,q = 0)] a(ne) (3. 20)

fooo hwlm [—s(hw,_(; — 0)] d(hw)

fooo hw In(hw) Im[

In(I) =

LLa FIGURE 3.5 montre les différentes contributions des électrons faiblement liés
et des électrons de cceur a I’énergie I dans le cas de I'aluminium. Nous pouvons voir que
allure est identique a la somme Z. Pour cette somme, I’écart obtenu pour I'aluminium,

le silicium et I'argent, de respectivement 8 ; 0,4 et 7 % (a 10 keV).
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FIGURE 3.5. Somme des 1
partiels de IPaluminium
[TAN11]. Pour une énergie
transférée de 10 keV, P’écart
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167 [1CR84].
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3.2.3.2.2. EXTENSION A Q=0

Une méthode couramment utilisée consiste a étendre la fonction de perte
d’énergie optique a ¢ # 0 en utilisant des relations de dispersion [NIK12]. Toutefois, il
n’existe pas d’expression exacte pour ces relations de dispersion, et la plupart des ap-

proximations existantes utilisent la théorie du gaz d’électrons libres [LIND54, PIN64].
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THEORIE DU GAZ D’ELECTRONS LIBRES

Dans la somme (3. 17) servant a vérifier la cohérence de la modélisation, nous
avons utilisé 'expression du plasmon de volume dans ’hypothese d’'un gaz d’électrons
libres. Dans cette hypothese, les cceurs ioniques forment un fond uniforme de charges
positives. Il en résulte que les électrons faiblement liés aux atomes du solide sont sou-
mis a un potentiel constant de la part des cceurs ioniques.

Dans la théorie du gaz d’électrons libres, 'énergie de Fermi est donnée (en eV)
par la relation (3. 21). Pour le silicium, nous obtenons une énergie de 12,5 eV, proche
de la somme AV + E;=12 V. L’énergie du plasmon de volume a été définie dans la
section précédente par 'équation (3. 18). Ces relations ne dépendent que de la densité
électronique NZ du gaz d’électrons. L’énergie du plasmon de surface est liée au plas-
mon de volume par la relation (3. 22) ou € est la constante diélectrique du matériau de

la couche adjacente. Pour le vide, € = 1.

2N7)*3

£ = 12 —(3’; ) (3.21)
m

hwps = hwy, /N1 + ¢ (3. 22)

Nous pouvons voir, d’aprés le TABLEAU 3.1 que cette approximation donne des
résultats en accord avec les mesures expérimentales de la littérature pour 'aluminium et
le silicium. Cela est cohérent avec le fait que pour ces deux matériaux, le pic du plasmon
est bien marqué sur la fonction de perte d’énergie optique, ce qui signifie que les élec-
trons faiblement liés ont un caractere fortement marqué. En revanche, le modele du gaz

d’¢électrons libres est moins pertinent pour I’argent.

TABLEAU 3.1. Energie des plasmons de volume et de surface. Comparaison entre les calculs du

modele du gaz d’électrons libres et les mesures expérimentales.

Energie du plasmon Energie du plasmon
de volume (eV) de surface (eV)
Aluminium E,«=1576  E, =148 [zAC14] E_,=11,14 E_ =10,6 [ROC5]
Silicium E =168 E.,=16,8 [sT178] E ,=11,87
Argent E =909 E.,=3,8 [ZAC16] E, ,=06,42 E.,=3,7
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Sur la FIGURE 3.2, nous avons pu voir que 'argent présente un plasmon a
3,8 ¢V dua aux électrons des couches 4d et 5s et un plasmon a 7,5 eV du aux électrons
de la couche 5s. Dans la théorie du gaz d’électrons libres, la valeur attendue pour le pic
a 3,8 eV est de 9,09 eV. L’écart observé est du a la présence des électrons de la bande
4d qui entrainent des transitions interbandes [EHR62]. Ces transitions ont pour consé-
quence d’amortir les plasmons de volume et de surface et de décaler leur position en
énergie. Les mesures expérimentales montrent que l'argent posséde en réalité moins
d’un électron libre par atome [ZAC76]. Cela signifie que seuls les électrons de la couche
5s peuvent étre considérés comme libres. S’il n’existe pas de séparation visible entre ces
deux groupes d’électrons, comme le montre la structure des bandes détaillée de I'argent
[LYNG68], il semblerait que la contribution des électrons de la couche 4d aux propriétés
électroniques de 'argent est minoritaire devant la contribution de la couche 5s [SEK10].
Cette propriété explique que P'argent présente un pic de plasmon de volume a 3,8 eV
fortement marqué. Dans la suite de ce manuscrit, a des fins de simplifications, nous
considérons que lhypothése d’un gaz d’électrons libres est également valide pour
I'argent. Néanmoins, nous devons garder en mémoire que cette approximation est dis-
cutable pour les autres métaux de transitions, notamment 'or et le cuivre qui ne présen-

tent pas de pic de plasmon de volume aussi marqué que I'argent [PALI97].

RELATIONS DE DISPERSION

Le passage de la fonction de perte d’énergie optique (g = 0) a la fonction de
perte dénergie (q # 0) est réalisé en introduisant des relations de dispersion dans
I’équation (3. 2) [NIK12]. J’ai choisi d’implémenter les deux relations de dispersion utili-
sées dans les travaux de Kuhr et Fitting [KUH99]. La premicre relation consiste a rem-
placer les énergies des k pics Ej(k) par E'j(k,q) en utilisant expression (3. 23). 1I
s’agit d’une approximation qui est discutable pour les électrons de cceur, mais qui peut
se justifier par le fait que ces interactions sont minoritaires en comparaison avec les

interactions avec les plasmons de volume.

, a(hq)* 3.23
B (k@) = B (k) + —-— ¢-2)
g 2 (3. 24)

5
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Cette expression provient directement de la résolution de la condition
d’existence du plasmon de volume €(Aw(q),q) = 0 en utilisant le modéle de Lin-
dhard [LIND54] qui, dans 'approximation RPA (section 3.2.3.1), décrit la partie réelle

de la fonction diélectrique par 'expression (3. 25) :

Ej, _EEgl Er h*q*
(hw)? 5 (hw)* m

e, (hw,q) ~ 1 — (3. 25)

Le coefficient & de I'équation (3. 23) utilise le plasmon de volume Ej,; calculé
dans la théorie du gaz d’électrons libres. Nous obtenons respectivement une valeur &
de 0,883 pour I'aluminium, de 0,867 pour le silicium et de 0,73 pour I'argent. Ces va-

leurs sont proches de 1 qui est la valeur attendue pour un gaz d’électrons.

La FIGURE 3.6 montre une comparaison pour 'aluminium entre la relation de
dispersion calculée avec 'équation (3. 23) et les mesures expérimentales de la littérature

[zAc74, sT178]. Nous pouvons voir que le coefficient @ dépend de la direction cristal-

line.
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Stiebling et Raether [STI78] ont calculé a partir de mesures expérimentales un
coefficient @ = 0,92 pour la direction cristalline <110>, et un coefficient @ = 0,8
pour la direction <100>. Nous pouvons constater sur la FIGURE 3.6 que la séparation

entre les relations de dispersion associées a ces deux directions devient davantage mar-
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quée pour une valeur ¢ > g, = 1,3 At [zAc74]. Cette valeur correspond au moment
de coupure défini dans le chapitre 2 qui permet de séparer le domaine des plasmons de
volume et celui des interactions individuelles avec les électrons faiblement liés. Stiebling
et Raether [STI78] ont observé des résultats similaires pour le silicium. D’apres leurs
travaux, pour la direction cristalline <100> (respectivement <111>), la valeur du coef-

ficient est & = 0,82 (respectivement a = 0,64).

Lorsque nous avons q < q, pour 'aluminium et le silicium, la modélisation de
la relation de dispersion du plasmon de volume par I’équation (3. 23) est en bon accord
avec les mesures expérimentales de la littérature [STI78].

Pour la dispersion du plasmon de volume de P'argent a 3,8 eV, les mesures ex-
périmentales de Zacharias et Kliewer [ZAC76] montrent que le coefficient & a pour
valeur 1,6. Nous voyons la une limite du modéle du gaz d’électrons libres. Toutefois,
comme il n’existe pas de mesures du coefficient & pour les autres plasmons de I'argent,
et a des fins de simplification, nous utiliserons la relation de dispersion obtenue dans
I'hypothese d’'un gaz d’électrons libres (@ = 0,73) pour I'ensemble des pics associés
aux plasmons de I'argent. D’autres auteurs, tels que Kuhr et Fitting [KUH99] conside-

rent une valeur & = 1.

La relation de dispersion du plasmon de volume donnée par ’équation (3. 23)
est obtenue a partir des premiers termes de la fonction diélectrique de Lindhard
[LIND54] (3. 25). La FIGURE 3.6 montre, pour aluminium, que cette loi n’est vérifiée
expérimentalement qu’aux faibles valeurs de q. Pour des valeurs plus élevées, en parti-
culier lorsque q > @, certains auteurs tiennent compte du terme suivant de la fonction
diélectrique de Lindhard, ce qui améne a I'ajout d’'un terme en q* dans la relation de
dispersion (3. 23). Toutefois, ce terme correspond aux interactions individuelles avec
les électrons faiblement liés, et dans ’hypothese ou le plasmon de volume est suffi-
samment amorti pour un moment de coupure ¢, nous pouvons considérer que la rela-
tion de dispersion pour q < g, est une loi en q%. Les travaux de Calliari et coll. [CAL14]
ont montré que, si I'ajout du terme en q* permet de gagner en précision sur les spectres
en énergie, la relation en g décrit le transport des électrons dans les matériaux avec une

précision suffisante.
La relation de dispersion (3. 23) entraine le déplacement du pic du plasmon vers

les valeurs de plus hautes énergies. Pour modéliser I’élargissement de ce pic, qui corres-

pond a la désexcitation du plasmon par la création de paires électrons-trous, Kuhr et
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Fitting [KUH99] introduisent une deuxieme relation de dispersion dans I’équation (3.

16) en remplacant le coefficient [j (k) par le coefficient I'';(k, q) :
r';(k,q) = GO + Bg?) (3. 26)

Ces auteurs [KUH99] considérent un coefficient B de 10""° cm? pour 'aluminium
et largent, et de 6x10"° cm? pour le silicium. J’ai choisi de conserver ces valeurs pour
Paluminium et argent. Pour le silicium, un meilleur accord a été trouvé avec f = 2 X
10716 cm2 En général, seule la premiere relation de dispersion est couramment utilisée
pour le calcul des libres parcours moyens [AKK09, VAL12]. Toutefois, nous avons pu
constater que le choix du coefficient de la deuxi¢me relation de dispersion (3. 26) a une
grande influence sur le libre parcours moyen a basse énergie, en particulier en dessous
de 50 eV. Ceest ce que nous pouvons clairement observer sur la FIGURE 3.7 pour le sili-

cium.

e T = === alpha=0.867, beta=6
i = alpha=0.867, beta=2
i | e alpha=0.867, beta=0
Ot seeseealpha=1, beta=0
£ = 100
5T :
5 E
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1 1 |||||||i 1 |||||||i 1 |||||||i 1 1 I|||||i
1 10 100 1000 10000
E -EF (eV)
© Pierce and Spicer (1972) B Wagner and Spicer (1972)
% Kane (1967) ¢ Kane (1966)
@ Gobeli et Allen (1962)

FIGURE 3.7. Libre parcours moyen inélastique du silicium calculé avec
différents coefficients « et § (en 107 cm?) pour les relations de dispersion.
Les valeurs «=1 et =0 correspondent aux valeurs d’Akkerman et coll.
[AKK09] et de Valentin et coll. [VAL12]. Les valeurs «=0,867 et =6 corres-
pondent aux valeurs de Fitting et coll. [FIT01]. Les données expérimentales
sont disponibles dans [TUN79, VAL12]. L’aire orange symbolise la dispersion
des données de la littérature [TUN79, FIT01, COL06, AKK09, VAL12, SHI15].
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La FIGURE 3.7 montre les calculs du libre parcours moyen inélastique pour dif-
férents coefficients @ et ff. Selon les paramétres choisis, le libre parcours moyen en
dessous de 50 eV peut étre tres rapidement multiplié par un facteur 2 ou 3. Si nous
considérons les coefficients @ = 1 et f = 0, nous tretrouvons un épaulement similaire
aux résultats d’Akkerman et coll. [AKK09] et de Valentin et coll. [VAL12] qui ne prennent
en compte que la premicre relation de dispersion. Si nous considérons des coefficients
a = 0,867 et f = 6, nous retrouvons un libre parcours moyen cohérent avec celui de

Fitting et coll. [FIT01].

COMPARAISON AVEC DES DONNEES EXPERIMENTALES

Afin de vérifier notre modélisation de la fonction de perte d’énergie pour q #
0, jai réalisé une comparaison avec les mesures de Batson et Silcox [BATS83] pour
I'aluminium, et avec les mesures de Chen et coll. [CHE75] pour le silicium. Nous pou-
vons tracer en 3D la fonction de perte d’énergie de I'aluminium et du silicium, puis
considérer la projection dans le plan (Aw, hq). La FIGURE 3.8 présente la fonction de
perte d’énergie du silicium en 3D. La figure 3D de 'aluminium peut étre trouvée dans la
section 3.2.4.2.2.

Log(ELF(q,w)+26
2« FIGURE 3.8. Repré-

sentation de la fonction

4 Silicium

de perte d’énergie en
% 3D pour le silicium en
fonction de DPénergie
hw et du moment hq
transférés. Le domaine
s I correspond aux inte-

ractions individuelles
avec les électrons fai-
blement liés, et le do-
maine II aux interac-
tions collectives (sec-
tion 3.2.4.2.2).
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La FIGURE 3.9 et la FIGURE 3.10 présentent la projection de la fonction de perte

d’énergie dans le plan (Aw, hq) respectivement pour le silicium et 'aluminium.

50 —
Silicium 4y =—

T S —

log(ELF(q,W)) +26

2,5
04 8 12 16 20 24 28 32 36 40 k_,_(lO"’cm")
q(10° 1/cm)

FIGURE 3.9. Comparaison de (gauche) la projection de la fonction de perte d’énergie dans le
plan (Aw, q) pour le silicium avec (droite) les données expérimentales de Chen et coll. [CHE75].
Les équipotentielles sont sans correspondance entre les deux figures.
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FIGURE 3.10. Comparaison de (gauche) la projection de la fonction de perte d’énergie dans le
plan (Aw, q) pour Paluminium avec (droite) les données expérimentales de Batson et Silcox
[BATS83]. Les mesures initiales présentent des phénomeénes de diffusion multiple qui ont été en-
levés par traitement mathématique. Les équipotentielles de la figure droite a 0,5 et 0,1 corres-
pondent respectivement aux équipotentielles a 57,5 et 53,9 sur la figure gauche. Le plasmon de
volume est noté A sur la figure de droite.
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Comme nous pouvons le voir en comparant les parties gauches et droites de la
FIGURE 3.9 et de la FIGURE 3.10, ou 'on retrouve respectivement nos simulations et les
données expérimentales de la littérature [CHE75, BATS83], nous retrouvons un compot-
tement similaire pour la fonction de perte d’énergie. En particulier, nous trouvons un
bon accord pour la modélisation du plasmon de volume situé a environ 16 eV pour le

silicium et a environ 15 eV pour I'aluminium.

Jusqu’a présent, nous avons considéré uniquement les interactions des électrons
ayant lieu dans le volume du solide, ce qui explique que nos simulations ne montrent
pas la relation de dispersion du plasmon de surface sur la FIGURE 3.9 et la FIGURE 3.10.
Afin de prendre en compte le plasmon de surface, nous allons considérer une fonction

de perte d’énergie modifiée.

3.2.3.2.3. CAS DU PLASMON DE SURFACE

Dans le chapitre 2, nous avons vu que la surface correspond a une discontinuité
de la densité des charges électroniques. Un plasmon de surface est défini comme une
oscillation transversale de la densité des électrons a la surface du solide. Le potentiel
¢ (7) associé A cette oscillation au point 7* peut étre défini, en premiére approximation,

par la relation (3. 27) [ROCY5] :

() = ppeldiTie=alzl (. 27)

Dans cette expression, FII désigne le vecteur position dans le plan de la surface,
q)| est la composante du moment du plasmon de surface paralléle 2 la surface et z est la
distance normale a la surface. La condition d’existence de 'oscillation implique pour la

composante selon z de son champ électrique E,

E,(z=0%) = ¢oq)e’@ (3. 28)

E,(z=07) = _¢0q”ei‘7n-?n (3.29)

Les relations (3. 28) et (3. 29) montrent que la composante E, est discontinue a

la surface. Dans le cas ou le matériau est un métal, les charges étant mobiles, il n’existe
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pas de déséquilibre de charges a la surface. Cela implique que la composante selon z de
son vecteur déplacement D,(w) = €(w)E, (w) doit étre continue a linterface mé-
tal/vide. D’aprés les équations de Maxwell, cette condition est satisfaite lorsque
S(a)p s q) + 1 = 0, wy, étant la pulsation du plasmon de surface.

En premiere approximation, la surface modifie donc la relation de dispersion

&(w,q) = 0 du plasmon dans le volume en €(w, q) + 1 = 0 [ROCY5].

Si nous reprenons Iexpression simplifiée de la fonction diélectrique dans le
modele de Drude donnée par la relation (3. 14), dans I’hypothese ou la constante
d’amortissement I' est considérée comme faible, nous avons vu que &p(w) = 0
lorsque W = wy,. Sur la fonction de perte d’énergie optique, cette condition correspond

a un pic fortement marqué a I'énergie du plasmon de volume hw,, et ayant une ampli-

tude de Im [

ep(wp)

Pour la fonction de Drude (3.15), la condition €(w,q) + 1 = 0 est vérifiée
lorsque w = wg avec Wg = Wy / V2. Nous retrouvons la valeur du plasmon de surface
dans la théorie du gaz d’électrons libres. En premicre approximation, I'idée est d’obtenir
une nouvelle fonction de perte d’énergie optique qui présente une condition de réson-
nance pour le plasmon de surface similaire a celle du plasmon de volume. En rempla-
cant &p(w) par ep(w;) + 1 dans la fonction de perte d’énergie optique, nous obtenons

—. Nous voyons que l'utilisation de I'expression

en wg 1amphtude Im [w] = 21"
€D S

m [—g(w q)+1] permet d’obtenir une fonction de perte d’énergie optique qui met en re-

lief la contribution de la surface et donne les valeurs attendues pour les énergies du

plasmon de surface.

Nous pouvons alors estimer la contribution du plasmon de surface en rempla-
cant dans les équations précédentes la fonction de perte d’énergie optique

] [KUH99,

] par une fonction de perte d’énergie modifiée Im [m

m [ —
£(w,q)

DAPO08].
La FIGURE 3.11. montre que pour la fonction de perte d’énergie optique associée
a la surface pour 'aluminium, nous retrouvons un pic a 10,72 ¢V pour le plasmon de
surface, la valeur attendue étant de 10,6 ¢V environ [CHE96, DAP11]. La fonction de
perte d’énergie optique du silicium présente également un unique pic associé¢ au plas-
mon de surface a une énergie de 11,64 eV, la valeur attendue étant de 11,6 eV environ

[DAP11, CAL14].
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FIGURE 3.11. Fonction de perte d’énergie optique pour la contribution du volume et de la
surface pour 'aluminium. Les données que nous avons modélisées proviennent de la base de
données de Palik [PALI97]. Les notations ps et pv désignent respectivement le plasmon de sur-
face et le plasmon de volume.
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FIGURE 3.12. Fonction de perte d’énergie optique pour la contribution du volume et de la sur-
face pour Pargent. Les données que nous avons modélisées proviennent de Palik [PALI97]. La

contribution de la sutface est calculée 2 partir de Pexpression Im[(—1)/(e(w,q) + 1) |.

Pour l'argent, de manicere similaire a notre discussion sur les plasmons de vo-

lume et les transitions interbandes dans la section 3.2.3.2.1, nous pouvons voir que la
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fonction de perte d’énergie optique de la FIGURE 3.12. associée a la surface présente des
pics a 3,65 6,9 ; 14,9 et 25,6 eV. Ces pics sont en accord avec les calculs de Kuhr et
Fitting [KUH99].

J’ai choisi, afin de simplifier 'implémentation des interactions avec les plasmons
de surface dans les codes, d’utiliser la méme relation de dispersion pour le plasmon de
surface que pour le plasmon de volume. Certains auteurs [CAL14, DIN98, CHE96] ne
prennent pas en compte le moment transféré total g mais sa composante paralléle a la
surface q|| comme décrit par Raether [RAE65]. Récemment, Calliati et coll. [CAL14] ont
¢tudié l'influence de la relation de dispersion utilisée pour obtenir la fonction de perte
d’énergie lorsque ¢ # 0 et ont conclu que la composante normale de la surface peut
étre négligée.

En incluant une relation de dispersion identique pour le plasmon de surface et
le plasmon de volume, notre modélisation permet de trouver un résultat cohérent. Cette
approximation est justifiée dans la mesure ou le plasmon de surface ne semble pas avoir
beaucoup d’influence sur le transport des électrons. Par exemple, l'utilisation d’un coef-
ficient d’ajustement sur I'amplitude du plasmon de surface n’a pas donné de résultats

probants.

Dans la FIGURE 3.13, de maniére similaire 2 la FIGURE 3.9, nous avons tracé
pour le silicium la projection de la fonction de perte d’énergie dans le plan (hw, hq) en
incluant le plasmon de surface. Nous retrouvons désormais sur cette figure les disper-
sions liées au plasmon de volume et au plasmon de surface. Cette modélisation revient a
réaliser une combinaison linéaire des fonctions de perte d’énergie de volume et de sur-
face.

Si la forme de la section efficace différentielle totale inélastique peut étre rai-
sonnablement décrite par une combinaison linéaire [YUB92], il existe des modéles plus
précis pour décrire les excitations de la surface, en particulier dans les spectres en éner-
gie. Nous pouvons citer les travaux Chen et Kwei [CHE96], qui considérent un potentiel

plus complexe que celui défini dans I’équation (3. 27) et obtiennent la fonction de perte
(1-¢)?
g (1+¢)

d’énergie optique de surface Im ] Néanmoins, en accord avec des travaux pré-

cédents [DAPO08, DIN98] et, étant donné que notre principale intérét est de calculer des
rendements d’émission électronique, nous considérerons que ce modele simple est suf-

fisant.
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FIGURE 3.13. (Gauche) Modélisation de la fonction de perte d’énergie en prenant en compte la
contribution de la surface. (Droite) mesure de la fonction de perte d’énergie pour des électrons

de 75 keV dans un film de silicium de 1000 A d’épaisseur [CHE75]. Les contours sont en 105 eV~
Ist-l. La ligne en pointillés correspond a la relation de dispersion de la lumiére.

3.2.4. DETERMINATION DES LIBRES PARCOURS MOYENS

Dans le chapitre 2, nous avons décrit les différentes interactions et notamment
les transferts d’énergie minimale et maximale autorisées qui leur sont associées. Dans le

TABLEAU 3.2 nous rappelons ces transferts autorisés.

TABLEAU 3.2. Energies transférées minimales et maximales autorisées pour les différentes

interactions des électrons dans un solide

Energie minimale Energie maximale
transférée Rwpin autorisée MWy gy

Métaux E BJ E —_ E 7

Electron de cceur S . . . AV E

conducteur/isolant 8] T Eg —@r+ 9 )

o Métaux 0 E — EF

Interaction électron .

faiblement liés Semi-conducteur/ Eg E— (AV + Eg)

isolant
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Apres avoir déterminé les transferts en énergie et la fonction de perte d’énergie,
il nous reste a déterminer les moments transférés pour obtenir les libres parcours

moyens.

3.2.4.1.  LIBRE PARCOURS MOYEN TOTAL INELASTIQUE

Considérons une interaction entre un électron d’énergie E' et de moment fik,
avant linteraction, et d’énergie E; = E — hw et de moment flk_l) = hk_o) — hq apres
I'interaction. Reprenons la relation de conservation du moment que nous avons déter-
minée dans le chapitre 2 :

qZ = koz + k12 - 2k0k1C059 (2. 4)

Lors de l'interaction, I'angle de déviation étant compris entre 0 et 7, nous obte-

nons, en remplacant les moments par les énergies correspondantes, les relations li-

mites :
3. 30)
qr-(E, hw) = @ [\/E—M]
qp+(E, hw) =\/ZT—m [VE + VE — ha] (3.31)

Ces relations correspondent aux bornes inférieure (3. 30) et supérieure (3. 31)
en moment transféré Aq lors de linteraction. Cela signifie que 'ensemble des énergies
et des moments transférés (hw, hq) accessibles a I’électron primaire lors de l'interaction

sont situés a I'intérieur de la parabole définie par gp_(E, hw) et par qp, (E, Aw).

Dans la théorie du gaz d’électrons libres, les électrons vérifient la méme relation
de conservation en moment et en énergie dans le solide et dans le vide [ASH75]. Toute-
fois, cette relation n’est pas supposée valide aux tres basses énergies pour les métaux de
transition tels que 'argent — a cause des bandes d qui ne sont pas totalement remplies
— cependant, tant que l'on reste a des énergies supérieures a quelques dizaines d’eV au-
dessus du niveau de Fermi, Ierreur est supposée faible [PEN87]. L’équation (2. 4) a été
formulée dans le cas d’électrons non relativistes. Une formule plus générale peut étre

trouvée dans la littérature [RAI14].
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Nous pouvons préciser 'équation du libre parcours moyen inélastique total

pour les électrons dans le volume du solide :

AHE) = d(hq)d (hw) (3. 32)

E-Ep Qp+(E,h(u) -1 1
N
q e(hw, hq)] hq

nay(E — Ef) Ebj p—(E,hw)

Afin de modéliser le libre parcours total, cette équation s’applique sur
I'ensemble des pics de la fonction de perte d’énergie de volume. Dans un semi-
conducteur ou un isolant, la bande interdite est prise en compte en remplacant E' par
E — E;[AKK96, AKKO05] dans les relations de conservation en énergie et en moment (3.
30) et (3. 31). Nous obtenons alors expression du libre parcours moyen (3. 33). Dans

ces relations Ejj correspond a I’énergie de la bande interdite pour les interactions avec

les électrons faiblement liés.

1 E-Eg—AV (qp+(E~Eg,hw) 1
A-1(E) = f m [
q

1 @
— |=dgd(hw)
nay(E—Eq — AV) Jp; e(hw.q)]q 7 d(ho) C

p—(E_Eg:hw)

La FIGURE 3.14 montre les libres parcours moyens inélastiques obtenus par les
équations (3. 32) et (3. 33) dans le cas de 'aluminium (FIGURE 3.14 a), de I'argent
(FIGURE 3.14 b) et du silicium (FIGURE 3.14 c). Pour une énergie E — Er > 50 eV, les
libres parcours moyens sont en bon accord les uns avec les autres. Comme dans les
travaux de Ziaja et coll. [Z1A06], ils peuvent ¢tre modélisés par une formule de type
Bethe de la forme A(E) = E/[AIn(E/Ey) + B] ou Ey; = 1€V est un coefficient di-
mensionnant, et A et B sont des coefficients en ¢V/A dépendants du matériau.

Cependant, pour E — Ep < 50 eV, nous pouvons voir qu’il existe selon les
calculs des auteurs de la littérature un écart important entre les libres parcours. Cet écart
est particulicrement visible pour le silicium. A ces énergies, la structure des bandes élec-
troniques du solide a une forte influence et est probablement a I'origine des épaule-
ments a basse énergie que nous pouvons voir pour Paluminium, Pargent et le silicium.

Dans la FIGURE 3.14, les données de Fitting et Kurh [KUH99, FITO01],
d’Akkerman et coll. [AKK09], de Valentin et coll. [VAL12], de Ding et Shimizu [DIN89],
de Shinotsuka et coll. [SHI15] ont été calculées avec des modeles fondés sur les fonc-
tions diélectriques. Nous trouvons un bon accord avec les calculs de Fitting et Kurh
[KUH99, FIT01] et de Ding et Shimizu [DIN89]. Les écarts entre ces libres parcours a

basse énergie peuvent s’expliquer par la différence des données optiques ou les modéles
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et les approximations utilisés (fonction diélectrique de Lindhard [LIND54], relations de
dispersion, etc.).

Par ailleurs, en utilisant la formule (3. 33), et suivant les travaux de Schreiber et
coll. [SCH02] nous trouvons un bon accord pour le libre parcours moyen inélastique du

dioxyde de silicium (voir section 3.3.3.).
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i ¢ Kane (1966) KUHY9, FIT01, ZIA06, SOR06, MAOO08, AKK09,
B Gobeli et Allen (1962)

VALI12, SHI15] et ibid. Pour le silicium, nous

avons vu que nous pouvons expliquer

100 Ce travail

Pécart a basse énergie observé avec les
calculs de Akkerman et coll. [AKK09] et de

Libre parcours moyen A (A)

10 -
E Valentin et coll. [VAL12] par les relations
] Si de dispersions utilisées. L’échelle loga-
rithmique a tendance a accentuer les
' ' épaulements et les écarts entre les
(c) 1 10 100 1000 10000 . i )
courbes a basse énergie.

Au cours de leur parcours dans le solide, les électrons perdent peu a peu leur
énergie. On désigne par « pouvoir d’arrét » la perte moyenne d’énergie des électrons en
fonction de la distance qu’ils ont parcourue. Le pouvoir d’arrét est une grandeur inté-
ressante pour vérifier la cohérence de la modélisation des libres parcours moyens, et est

donné par expression :
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(E+Ebj)/2 dl_l A
SP(E) :f hw# 3. 34)
Ebj (hw)

ILa FIGURE 3.15 présente les pouvoirs d’arrét des électrons a basse énergie pour
, . , e .
I'aluminium, I'argent et le silicium. Nous pouvons voir que nous avons un bon accord

entre nos calculs et les données de la littérature.
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3.2.4.2.  SEPARATION DES DIFFERENTES CONTRIBUTIONS

En utilisant des critéres sur ’énergie incidente, I'énergie transférée et le moment

transféré, nous pouvons séparer les différentes contributions au libre parcours moyen

15
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inélastique total et au pouvoir d’arrét. Nous pouvons ainsi obtenir la contribution des
interactions avec les électrons faiblement liés (individuelles et collectives) et la contribu-
tion des interactions avec les électrons de ceeur. La séparation de ces contributions pré-
sente un intérét pour étudier I'influence relative des différentes interactions. Plus parti-
culiérement, nous avons dans le chapitre 2 formulé I’hypothese que les interactions avec
les électrons de cceur pouvaient ¢étre modélisées par le modele des fonctions diélec-
triques car ces interactions sont moins probables que les interactions avec les électrons

faiblement liés. Nous verrons, a travers cette section, que cette hypothese est vérifiée.

3.2.4.2.1. CONTRIBUTION DES ELECTRONS DE C(EUR

Dans la section 3.2.3.2.1. décrivant la fonction de perte d’énergie optique, nous
avons vu quiil était possible, en premicre approximation, d’associer a chaque sous-
couche électronique des niveaux des cceurs un unique pic. L'utilisation des fonctions
diélectriques pour modéliser les interactions avec les électrons de cceur a été également
utilisée récemment par [AKK09, VAL12, DA14]. Dans cette hypothese, le libre parcours
moyen associé¢ a la sous-couche électronique correspond a lintégrale de la fonction de
perte d’énergie associée a cet unique pic. Afin de prendre en compte le fait quun élec-
tron incident ayant suffisamment perdu d’énergie est indiscernable d’un électron secon-
daire, lors des interactions avec les électrons de cceur, I'énergie transférée maximale est
hwmax = (E + Epj)/2 [AKK05, VAL12].

Ila FIGURE 3.16 et la FIGURE 3.17 présentent les libres parcours moyens des
couches de cceur pour le silicium et 'aluminium. Nous pouvons voir que notre modéli-
sation est en bon accord avec le mode¢le classique de Gryzinski [GRY65] et le modele de
Bote et Salvat [LLO14]. L’approximation de Born que nous avons utilisée dans le mo-
dele des fonctions diélectriques suppose que les états initiaux et finaux de I’électron
incident peuvent étre décrits par des ondes planes. Cette approximation est adéquate
pour décrire les collisions inélastiques pour des faibles énergies de liaison, cependant,
cette approximation est moins adaptée pour décrire les énergies pres des énergies seuils
des ionisations, car elle néglige la déformation de la fonction d’onde de I’électron inci-
dent durant la collision. Cette déformation est prise en compte par Salvat et Bote dans

leur code [LLO14].
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3.2.4.2.2. CONTRIBUTION DES ELECTRONS FAIBLEMENT LIES

Pour les électrons faiblement liés, il n’est pas possible de séparer directement la
contribution individuelle de la contribution collective sur la fonction de perte d’énergie.
Dans I’hypothese d’un gaz d’électrons libres, un électron qui interagit avec un unique
électron libre, transfére un moment g compris entre les moments qs, (hw) et gs_ (hw)

définis par les relations (3. 35) et (3. 36) [GANT79].

Iy (3. 35)
ZmEF \/_ (Ep + ha))Z

qs+ (hw) =
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! ZZLEF + ilm (Ep + hw)% (3. 36)

gs-(hw) = —

En tragant les relations donnant les bornes en moment transférés qp_(E, hw) et
qp+ (E, hw) pour le libre parcours moyen total inélastique et les relations (3. 35) et (3. 36)

dans le plan (hw, q), nous obtenons, dans le cas de I’aluminium, la FIGURE 3.18.

)+

Log (

(a)

1500

150

hw (eV)

15

Energy loss

15

(b) q (1/A)
Momentum transfer
FIGURE 3.18. Fonction de perte d’énergie optique de I’aluminium et projection dans le plan
(hw, q).

L’ensemble des valeurs (hw,hq) accessibles a Iélectron ptrimaire poutr

I'interaction avec un électron secondaire est contenue a lintérieur de la parabole en
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pointillés blancs définie par les relations gp_(E, hw) et qp,(E, hw). La hauteur de cette
parabole dépend de I’énergie E de I’électron primaire. Il est intéressant de remarquer
que l'intégration en énergie transférée se fait de 0 jusqu’a une énergie E — Er qui prend
en compte le principe de Pauli. En ce sens, lintégration en (Aw, hq) ne se fait pas sur

I’ensemble de la parabole de la FIGURE 3.18.

Si nous souhaitons réaliser une intégration par partie sur I'ensemble des
(hw, hq) accessibles, nous voyons sur la FIGURE 3.18 qu’il existe trois domaines diffé-
rents pour lintégration de la fonction de perte d’énergie. Le domaine II compris entre
qs-(hw) et s, (hw) correspond au domaine des interactions individuelles avec les élec-
trons faiblement liés. Les domaines I et III respectivement entre gp_(E, hw) et gS_(hw)
et entre s, (Aw) et qp_(E, hw) correspondent aux domaines d’existence des plas-
mons de volume. Nous pouvons, en effet, distinguer la ligne du plasmon de volume
dans le domaine I. La relation de dispersion du plasmon de volume et la courbe
qpr-(E, hw) se croisent pour une énergie seuil qui correspond a la condition d’existence
des interactions avec les plasmons de volume. Nous avons reporté ces valeurs dans le

TABLEAU 3.3.

TABLEAU 3.3. Comparaison des moments de coupure et des énergies seuils pour le plasmon de
volume dans les références en énergie adoptées (bas de la bande de conduction ou de valence).

Moment de coupure Energie de seuil du

plasmon de volume

Notre Valeurs de la (notre modélisa-
modélisation littérature tion)
.. R-1 qe=13A7
Aluminium q.=1,07A 30,6 eV
[zAc74]

Plasmon non visible

Argent g, = 0,38 A1 q>035A"1 13,59 eV
[zAc76]
Silicium q.=1,06A"1  gq.=11A" [sT178] 32,0 eV
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La séparation entre les domaines I et II signifie que dans le domaine II le plas-
mon de volume est suffisamment amorti pour ne plus étre distingué des interactions
individuelles avec les électrons faiblement liés. Dans le domaine 11, le plasmon peut se
désexciter en transférant toute son énergie a un unique électron, qui peut ensuite réali-
ser une excitation interbande et générer une paire électron-trou. Ce point est cohérent
avec lexistence d’un moment de coupure Aq,, qui est alors défini comme I'intersection
entre la relation de dispersion du plasmon de volume et la relation gs_(hw). Les valeurs
du moment g, obtenues dans notre modélisation sont données par le TABLEAU 3.3.

Nous pouvons remarquer que notre modele est cohérent avec les données ex-
périmentales de Zacharias et coll. [ZAC74, ZAC76] pour I'aluminium et argent, et avec

les mesures de Stiebling et Raether [STI78] pour le silicium.

Cette séparation en trois domaines est semblable a celle implémentée par la
fonction diélectrique de Lindhard [LIND54]. Dans ce modcle, le plasmon n’est pas
amorti pour ¢ < (., mais 'est totalement pour g > q.. Dans le cas de solides réels,
les plasmons de faible ¢ (domaine I) peuvent également se désexciter en paire élec-
trons-trous via les transitions interbandes [ZIA06].

Par ailleurs, dans le modele de Lindhard, le domaine III peut étre négligé pour
P’aluminium. Nous retrouvons ce résultat pour Paluminium sur la FIGURE 3.18, ou nous
pouvons voir que 'amplitude de la fonction de perte d’énergie est beaucoup plus faible
pour le domaine III que pour les domaines I et II. Un résultat similaire a été obtenu
pour le silicium. Néanmoins, afin de considérer des matériaux plus complexes comme
l'argent, nous considérerons que le domaine des interactions individuelles s’étend du
domaine II au domaine III. En effet, les simulations avec 'argent ont montré que le
domaine III n’était pas négligeable pour ce matériau. En ce sens, dans notre modélisa-
tion, I'intégrale sur le domaine I donne le libre parcours moyen partiel associé au plas-
mon de volume, et I'intégrale sur 'ensemble des domaines II et III donne le libre par-

cours moyen associé aux interactions individuelles avec les électrons faiblement liés.

La FIGURE 3.19 et la FIGURE 3.20 présentent les libres parcours moyens associés
a ces intégrales pour I'aluminium. Nous pouvons voir sur ces figures que nous retrou-
vons des libres parcours moyens en bon accord avec ceux de Lindhard [LIND54], Mer-

min [MER70] et Vashista-Singwi [VAS72] pour I'aluminium.
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Mermin, et

Pour les deux contributions, nous pouvons observer une remontée du libre

parcours moyen. Pour les interactions avec les plasmons de volume, la remontée est

située peu avant I’énergie d’excitation du plasmon de volume. Pour les interactions in-

dividuelles avec les électrons de la bande de conduction, cette remontée est située a

I’énergie de Fermi (qui correspond a l'origine de I'axe des abscisses dans la notation

E — Ef). Ce point est mis en avant dans la FIGURE 3.21. La remontée du libre parcours

moyen signifie que I’électron peut parcourir une trés grande distance avant d’interagir

avec un autre électron faiblement lié du solide.
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FIGURE 3.21. Comparaison des contributions des électrons faiblement
liés au libre parcours moyen de ’aluminium.

Nous pouvons retrouver la séparation que nous avons effectuée sur les
libres parcours moyens inélastiques sur les pouvoirs d’arrét (FIGURE 3.22). Nous
voyons qu’a basse énergie, les électrons sont davantage freinés par les interactions
avec les plasmons de volume et les interactions individuelles avec les électrons fai-

blement liés.
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Toutefois, la FIGURE 3.22 montre, pour I'aluminium, qu’a partir de 100 eV,

la contribution des électrons de cceur de la couche L devient également non négli-
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geable. Cette contribution est a Porigine de ’épaulement visible vers 100 eV sur la

courbe du pouvoir d’arrét. Le résultat est identique pour le silicium.

3.2.4.3. EFFET BEGRENZUNG

Jusqu’a présent, nous avons déterminé les libres parcours associés aux interac-
tions dans le volume du matériau. Pres de la surface, il est possible d’exciter des oscilla-
tions collectives qui se propagent le long de I'interface vide/matériau. Ces oscillations
ou « plasmons de surface » présentent une composante évanescente qui s’estompe rapi-
dement des que T'on s*éloigne de linterface (section 3.2.3.2.3). Cet amortissement est
connu sous le nom d’effet Begrenzung. De maniere classique, 'amortissement de 'onde
prend la forme d’une exponentielle. La probabilité d’exciter un plasmon de surface di-
minue avec la profondeur de ’électron dans le matériau. A Topposé, la probabilité
d’exciter un plasmon de volume augmente lorsque I’électron s’éloigne de la surface.
Pour prendre en compte cet effet, nous pouvons ajouter les relations de dépendance (3.
37) et (3. 38), ou z désigne la profondeur a laquelle se situe I’électron dans le solide

[CHE96].

; ) (3. 37)

Aop(2,E) = 255 (E) X [1 —exp (_Zo(h :
Wp

(3. 38)
Asp (2, E) = 25y (E) X

()| -3
exp|\——— ou Z w)=—
ZO(ha)s) 0 20

Les conditions d’atténuation et d’amplification des plasmons de surface et de
volume ne sont pas directement corrélées. Les épaisseurs effectives d’atténuation et
d’amplification utilisées dans les modéles sont différentes pour les deux phénomenes.
J’ai donc choisi de conserver I'utilisation d’une profondeur effective différente pour le
plasmon de volume et le plasmon de surface, telle que celle décrite par Roupie [ROU13]

et implémentée dans la version existante du code OSMOSEE.
La FIGURE 3.23 présente les calculs de sections efficaces différentielles de

I'argent pour une énergie de 292 eV et a différentes profondeurs z en prenant en

compte leffet Begrenzung. Les sections efficaces de la FIGURE 3.23 sont une combinai-
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son des fonctions de perte d’énergie optique de volume et de surface présentées sur la

FIGURE 3.12. Nous pouvons constater que lorsque I’électron est proche de la surface, les

pics associés a la contribution de la surface sont davantage marqués. Au fur et a mesure

que P'électron s’éloigne de la surface, 'amplitude des pics de la contribution du volume

augmente et 'amplitude des pics de la contribution de la surface diminue.
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'l > Pl Cse oo ====volume [Chen et coll. (1996)]
L ~ ~

\'*‘!". \\\ ” “\.‘
[ ] -
L
[ ]
e e ™
L]
o LN W]
T T T |
10 20 @] 40 50

: 3
Energie transférée (eV)

FIGURE 3.23. Variation de la section efficace différentielle de I’argent en fonction de la
profondeur z de Pélectron pour une énergie de 292 eV. Les calculs de Chen et coll.
[CHE9%] correspondent a une énergie de 300 eV pour la contribution du volume et de
250 eV pour la contribution de la surface. Les pics associés a la contribution du volume
ont une énergie de 3,8 (pv) ; 7,5 ; 17,5 ; 25,4 et 33 eV. Ceux associés a la contribution de la
surface sont situés a 3,6 (ps) ; 6,9 ; 14,9 et 25,6 eV.

Nous retrouvons une position et une amplitude pour les pics en assez bon ac-

cord avec les calculs de Chen et coll. [CHE96] qui considérent une expression plus

complexe pour la fonction de perte d’énergie optique de surface.

Pour l'aluminium et le silicium, matériaux pour lesquels, le plasmon de volume

et le plasmon de surface sont définis par un unique pic, le résultat est similaire : lorsque

I’électron s’éloigne de la surface, le pic associé au plasmon de surface diminue et le pic

associé du plasmon de volume augmente [CHE96].
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3.3. MODELISATION DU TRANSPORT DES ELECTRONS

Jusqu’a présent, nous avons calculé les libres parcours moyens associés aux dif-
férentes interactions entre les électrons et les sections efficaces différentielles. Les pre-
miers nous permettent de choisir linteraction que va subir Iélectron primaire, et les
seconds, I’énergie transférée par Iélectron primaire a I’électron secondaire lors de
I'interaction (chapitre 2). Cependant, d’autres phénomenes physiques doivent étre pris
en compte pour la précision de la modélisation :

- A basse énergie notamment, les électrons du matériau ont des vitesses du méme
ordre de grandeur que les électrons incidents et ne peuvent donc plus étre considé-
rés comme des cibles immobiles.

- Dans I'hypothése d’un gaz d’électrons libres, énergie des électrons est distribuée
dans la bande de conduction selon la loi de Fermi [KIT71], que nous avons da
prendre en compte.

- Les cascades d’électrons Auger qui résultent des interactions avec les électrons de
cceur doivent également étre prises en compte dans leur ensemble.

- A tres basse énergie, en dessous des seuils d’ionisation, le ralentissement des élec-
trons se fait essentiellement par l'intermédiaire de I'excitation de vibration du ré-
seau : les phonons.

- Pour finir, le passage de la surface est aussi un mécanisme important qui influence

directement les rendements d’émission électronique.

3.3.1. MODELE POUR L’ENERGIE D’ORIGINE DES
ELECTRONS SECONDAIRES

Dans un métal, un grand nombre d’interactions se produira avec les électrons
de la bande de conduction. Nous avons vu dans le chapitre 2 que si 'électron primaire
transfeére une énergie Aw a Pélectron secondaire telle que hiw > Ef alors P’électron se-
condaire peut provenir de 'ensemble de la bande de conduction. A linverse, si nous
avons hw < Ef alors Iélectron secondaite ne peut provenir uniquement que du haut
de la bande de conduction. De maniere similaire pour un isolant ou un semi-
conducteut, lorsque Iélectron primaire transfére une énergie Aw telle que Aw < AV +
E

g> Iélectron secondaire ne peut provenir qu'uniquement du haut de la bande de va-

lence. Nous notons Ej I'énergie d’origine de I'électron secondaire, tel qu’illustré sur la
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FIGURE 3.24. A basse énergie les transferts d’énergie seront contraints par ces condi-

tions de quantification dont il faut tenir compte dans notre modélisation.

Energie Métal Semi-conducteur ou isolant

Bande de conduction
Bande de valence

Niveaux d'énergie occupés

FIGURE 3.24. Schéma simplifié¢ des structures des bandes d’un métal et d’un diélec-
trique. L’énergie E; indique I’énergie d’origine de I’électron secondaire lors de
Pinteraction entre un électron primaire et un électron faiblement lié¢ du solide.

3.3.1.1.  CAS DE ’ALUMINIUM ET LARGENT

De maniere générale, la probabilité R qu’un électron soit situé a un niveau initial
d’énergie E; dans la bande de conduction (ou de valence) est définie par le rapport du
nombre d’états accessibles depuis le haut de la bande sur le nombre total d’états occu-

pés dans la bande. Nous notons g(E) la densité d’états accessibles.

(E)dE

Sihw > En R = fEFg (3.39)
Jy " 9(E)dE
[2F g(E)dE

Si hw < Ep, R = —E. (- 40)

Jor v 9(EYAE

A des fins de simplifications, nous nous plagons pour les métaux dans le cadre
de la théorie du gaz d’électrons libres. Dans ce contexte, la densité d’états g(E) est

donnée par la relation (3. 41) ou n,,, désigne le nombre d’électrons de valence.
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3n,, |E
-2 3.41
9B =35 |7 (3.41)

Dans cette hypothese, nous obtenons :

Si hw = Ep, Ei = (1 — R)2/3E; (. 42)

3 31%/° 3.43
Si hw < Ep, Ei = |(1 = R)Ey2 + R(Ep — hw)z] (3. 43)

Comme nous l'avons discuté précédent, cette approximation est vérifiée pour
I'aluminium, mais est discutable pour I'argent. Les FIGURE 3.25 et FIGURE 3.26 présen-

tent les densités d’états de ces deux matériaux.

0,5 7
— 945 7 Al . et
% 0,4 B "1',-"'--
\“:: o | "'-— .
5 035 et ' Ef FIGURE 3.25. Densités
T 03 - ',o"" ! d’états pour la bande
:5 0,25 - ool : de conduction de Palu-
8 i 2 ' minium [SMR70]. La
W 0,2 O Bande d e L
= s Egl=EE référence en énergie est
E 015 7 z conduction prise au bas de la ban-
éu 0,1 — Smrcka (1970) ; de de conduction.
0,05 ff  ----- Modeéle du gaz d'électrons libres
0] T T T T T 1 1

o} 2 4 6 8 10 12 14
EnergieE (eV)

Nous pouvons voir que la fonction g(E) permet de modéliser trés correctement
la densité d’états de I'aluminium. En revanche, pour 'argent, cette fonction ne permet
de modéliser que la contribution des électrons faiblement liés de la couche 5s. Nous
voyons que les électrons de la bande 4d ont une contribution supplémentaire. Pour
I'argent nous avons émis ’hypothese que les électrons des bandes d contribuent moins
au transport que les électrons de la bande s, et avons conservé la modélisation par un

gaz d’électrons libres pour ce matériau.
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3.3.1.2. CAS DU SILICIUM

Nous avons vu dans la section sur les plasmons de volume que le silicium pou-
vait étre modélisé avec une assez bonne approximation par un gaz d’électrons libres. La
FIGURE 3.27 montre la densité d’états pour la bande de valence et la bande de conduc-

tion du silicium.

3 Cargnoni et coll. (2000)
2.5 - Si — - -Modéle du gaz d'électrons libres
” FIGURE  3.27.
5 - Bande de Densites d’états
Bande de conduction poutr la bande de
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Fermi. Les don-
c | | | L | | nées sont issues
de [CARO00].

valence

Densité d’états (/eV)
&

Energie E-Eg (eV)
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La FIGURE 3.27 montre que la bande de valence du silicium ne peut pas étre
modélisée de maniere simple en VE. Nous avons choisi de tirer directement I'énergie
initiale E; de ’électron secondaire dans la distribution de la bande de conduction. Dans
ce modele, nous avons défini un niveau de Fermi Er;,4; qui correspond a espace oc-
cupé par les électrons dans la bande de conduction par analogie avec un métal. Pour le
silicium, notre modélisation est optimale pour Eg;nq; = 4,65 eV. Cette valeur corres-

pond a peu pres a la valeur de la premicre section de la bande de valence.

En prenant le bas de la bande de conduction comme référence en énergie pour
le tirage aléatoire, nous obtenons I’énergie initiale Ei’ définie par les équations (3. 44) et
(3. 46). Dans les références en énergie adoptées — bas de la bande de valence pour un
semi-conducteur — nous obtenons énergie initiale Ei définie par la relation Ei =
AV + Eg + Ei’ et par les équations (3. 45) et (3. 47).

| (. 44)
Eir
| Jy " g(E)dE
Si hw = Epingi, R = EFinai
fo g(E)dE
D’ou
2
Ei = AV + Eg + (1 — R)3Egina; G- 4)
. Jgu ™ g(E)dE (3. 46)
Si hw < Epingi, R = EEilndi
fEFindi_hw 9(E)dE
D’ou
- (. 47)

3 313
Ei = AV + Eg + (1 - R)EFindii + R(EFindi - ha))f]

En tenant compte de la bande interdite, nous devons ajouter une limite sup-
plémentaire telle que hw = 3Eg ou 3Eg représente I'énergie moyenne minimale pour
le passage d’'un électron de la bande de valence a la bande de conduction d’apres les
calculs d’Alig et Bloom [ALI75]. Nous obtenons finalement I'énergie de I’électron se-
condaire par la relation :

Es = Ei + hw — 3Eg (3. 48)
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La méthode utilisée pour obtenir I’énergie d’origine des électrons secondaires
s’appuie sur Phypothése d’un gaz d’électrons libres. Cependant, il est possible d’utiliser
une méthode plus précise mais plus complexe pour déterminer la densité d’états. En ce
sens, la théorie de la fonctionnelle densité [NAR12] (DFT en anglais pour « Density
Function Theory ») permettrait d’obtenir la densité d’états pour un plus grand nombre

de matériaux.

3.3.2.  MODELISATION DE LA CASCADE AUGER

Nous avons vu dans le chapitre 2 que les interactions entre les électrons pri-
maires et les électrons de cceur des atomes du solide donnaient lieu a des réarrange-
ments électroniques avec notamment la création d’une cascade d’électrons Auger. Un
exemple d’algorithme pour traiter 'ensemble de la cascade Auger est donné dans les
travaux d’Allison et coll. [ALL16] dans le cas du code GEANT4. J’ai implémenté un
algorithme similaire pour les matériaux étudiés dans le code OSMOSEE. Toutefois,
seules les transitions Auger les plus probables sont prises en compte, contrairement a
I'algorithme implémenté dans GEANT4 qui tient compte de 'ensemble des transitions

Auger et des transitions radiatives.

Pour les matériaux légers comme I'aluminium et le silicium, les simulations ont
montré que considérer uniquement la premicre étape de la cascade Auger était suffisant
pour obtenir des rendements en bon accord avec les mesures expérimentales. Dans le
code OSMOSEE, pour l'argent, la cascade ne prend en compte que les transitions les
plus probables pour chacune des sous-couches électroniques. Contrairement a
Paluminium et au silicium, afin de modéliser correctement les rendements d’émission,
les simulations ont montré qu’il faut prendre en compte 'ensemble de la cascade Auger.
C’est ce que montre la FIGURE 3.28 pour P'argent. Dans le cas ou on ne prend pas en
compte la cascade Auger, nous pouvons voir que la modélisation s’éloigne de maniere
significative des données expérimentales pour environ 300 eV, énergie a partir de la-

quelle ou les contributions des couches N1 et N2,3 deviennent plus importantes.
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3.3.3.MODELISATION DES PHONONS

Dans les métaux, la population importante des électrons de la bande de conduc-
tion implique, qu’a basse énergie, les interactions avec les électrons de la bande de con-
duction constituent donc un processus de perte d’énergie dominant. Dans les isolants
mais également les semi-conducteurs les régles de quantification font, qu’en dessous de
quelques eV, il n’est plus possible d’interagir avec les électrons de la bande de valence
pour les emmener dans un état accessible de la bande de conduction. Les interactions
avec les phonons deviennent alors le principal processus pour faire ralentir les électrons

incidents.

Dans le cas du silicium, en dessous de quelques eV, linteraction la plus pro-
bable est I’émission d’un phonon optique par I'électron [AKK15]. Lors de cette interac-
tion, I’électron perd une énergie d’environ 0,05 eV [NAR12] qui est dissipée par le réseau
cristallin. De maniere similaire a Narayan et coll. [NAR12] nous avons choisi d’utiliser
pour décrire ces interactions un modele simple. Dans ce modeéle, nous avons considéré
une valeur moyenne du libre parcours déterminé par Akkerman et coll. [AKK15] et une
énergie transférée constante et égale a Aiw = 0,05 eV. La FIGURE 3.29 présente pour le
silicium, les libres parcours moyens des interactions avec les électrons calculés avec
I’équation (3. 33) et le libre parcours moyen calculé par Akkerman et coll. [AKK15] pour
les interactions avec I’émission ou I’absorption d’un phonon. Nous pouvons voir que

les interactions avec les phonons sont peu probables au-dessus de 5 ¢V [AKK15]. Le
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libre parcours que nous avons choisi correspond au libre parcours moyen total de ces

deux contributions.

= = = = Akkerman et coll. (2015)
[émission d'un phonon]
= Akkerman et coll. (2015)
g e ) [absorption d'un phonon]
1000 - e ” > = - Fitting et coll. (2001)

10000 -

® Gobeli et Allen (1962)
100 o Kane (1966)

X Kane (1967)
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Libre parcours moyen (A)

B Pierce et Spicer (1972)

1 O Wagner et Spicer (1972)
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FIGURE 3.29. Libres parcours moyens des phonons et des interactions inélastiques pour
le silicium. Les données proviennent de [TUN79, FIT01, AKK15] et zbid.

e (e travail

Ia FIGURE 3.30 montre le libre parcours moyen inélastique du dioxyde de sili-
cium calculé avec I’équation (3. 33) et les calculs de Schreiber et Fitting. [SCH02]. Nous

ne prenons pas en compte les phonons dans le calcul du libre parcours moyen.

606 — Ce travail
Fitting et coll. (2001)
Si02

1000 = = = = Schreiber et Fitting (2002)

[phonons acoustiques]
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FIGURE 3.30. Libres parcours moyens des interactions inélastiques pour le dioxyde

de silicium en prenant en compte la contribution des phonons a basse énergie. Les
calculs sont ceux de Schreiber et Fitting [SCH02].
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Nous pouvons voir d’apres les calculs de de Schreiber et Fitting. [SCH02] que
les interactions avec les phonons sont plus probables pour ce matériau que dans le sili-
cium. Ces interactions (phonons LO) entrainent une diminution du libre parcours
moyen des électrons a basse énergie. Il en résulte que, contrairement au silicium, les
phonons vont fortement influencer le rendement d’émission électronique pour le

dioxyde de silicium [AKK96].

Comme nous 'avons indiqué dans le chapitre 2, des mode¢les plus complexes
pour les phonons sont nécessaires pour modéliser le transport des électrons a basse
énergie dans les isolants, en particulier lorsque I'énergie transférée est inférieure a la

largeur de la bande interdite.

3.3.4. MODELISATION DE LA SURFACE

Jusqu’a présent, nous avons modélisé le transport des électrons dans le solide.
Afin d’étudier ensemble du transport, et en particulier les électrons qui s’échappent du
solide, nous devons prendre en compte la surface. Nous avons vu dans le chapitre 2
que la surface correspondait a une barri¢re de potentiel qui empéchait les électrons de
s’échapper hors du solide par le biais de réflexions a I'interface. Le passage de 'interface
matériau/vide est un phénomene qui joue directement sur les niveaux de rendement

d’émission secondaire.

Dans nos modélisations, la surface est associée a une barri¢re de potentiel ex-
ponentielle (chapitre 2). Les simulations pour aluminium, Pargent et le silicium ont
montré que, sans la prise en compte de la barriere de potentielle de la surface, le ren-
dement d’émission électronique des électrons est surestimé dun facteur 2 environ.

C’est ce que montre la FIGURE 3.31 pour 'aluminium.

Nous observons leffet de la barriere de potentiel a la fois pour les électrons
secondaires et les électrons rétrodiffusés. Pour les électrons rétrodiffusés, nous pou-
vons voir que Peffet est davantage marqué a basse énergie. Ce résultat est intéressant
car il nous indique que le transport des électrons a basse énergie va fortement dépendre

de la valeur de la barriere de potentiel.
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FIGURE 3.31. Effet de la prise en compte de la barri¢re de potentiel de la surface sur le

rendement d’émission électronique.

3.4.  CONCLUSION

Afin de modéliser le transport des électrons a basse énergie dans 'aluminium,
I'argent et le silicium, nous avons utilisé le modele des fonctions diélectriques selon le
formalisme de Ritchie et Howie [RIT77]. Cette méthode, fondée sur des données expé-
rimentales, a 'avantage de pouvoir modéliser a la fois les métaux, les semi-conducteurs
et les diélectriques. Toutefois, elle posséde I'inconvénient de ne pas prendre directe-

ment en compte la dépendance en moment transféré hq de la fonction diélectrique.
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Pour inclure cette dépendance, nous avons choisi de suivre les hypotheses de Kurh et
Fitting [KUH99] et d’inclure deux relations de dispersion. L’utilisation de critéres en
énergie, en énergie transférée et en moment transféré [GAN79, PENS87], nous a permis
de séparer les libres parcours moyens partiels associés aux différentes populations
d’électrons : interactions avec les électrons de cceur, interactions individuelles avec les
¢lectrons faiblement liés, et interactions avec les plasmons de volume. Méme si
I'approximation utilisée n’est pas parfaite, en modifiant la fonction diélectrique utilisée
initialement, nous avons pu également obtenir le libre parcours moyen associé aux inte-

ractions avec les plasmons de surface.

Le transport des électrons dans un matériau est le résultat d’une compétition
entre les différentes interactions accessibles aux électrons, mais il dépend également
d’autres phénomenes, comme la cascade des électrons Auger qui se produit au cours de
la désexcitions d’un atome auquel on a arraché un électron de cceur, ou encore le pas-
sage de la batriere de potentiel que représente interface matériau/vide. Les modélisa-
tions réalisées avec le code OSMOSEE, mais également avec le module MicroElec du
code GEANT4, que jai adaptés, ont montré qu’il est nécessaire de prendre en compte
I'ensemble de ces phénomenes pour décrire le plus précisément possible le transport
des électrons dans les matériaux a basse énergie et obtenir ainsi des rendements
d’émission secondaires réalistes. Par exemple, la cascade Auger est un phénomene tres
important pour 'argent. Pour 'aluminium, les simulations ont montré qu’il était néces-
saire de prendre en compte le plasmon de surface pour obtenir des spectres en énergie
plus précis. Ce point est également vrai pour 'argent, matériau pour lequel, nous avons

vu que la contribution de la surface avait une grande influence a basse énergie.

En modélisant ces différentes interactions, les codes de transport d’électrons
sont des outils puissants pour obtenir une meilleure compréhension du transport des
électrons dans les solides. Afin de valider les simulations issues du code OSMOSEE et
du module MicroElec, nous allons comparer les résultats avec des mesures issues du
dispositift DEESSE de TONERA. Ces mesures ont été réalisées sur des solides massifs
décapés in situ sous ultravide et correspondent en ce sens a des simulations de maté-
riaux idéaux. Cette étape de validation a été brievement présentée a travers la FIGURE
3.28 et la FIGURE 3.31 de ce chapitre. Les chapitres 4 et 5, présentent plus en détail les
principaux résultats obtenus pendant cette these. Dans le chapitre 4 nous verrons le cas

des matériaux « parfaits » ayant une surface plane pas d’oxydation et aucune contamina-
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tion. Dans le chapitre 5, nous commencerons a étudier des matériaux plus réalistes en

¢tudiant Peffet de la rugosité sur les rendements d’émission électronique.



CHAPITRE 4 : COMPARAISON DES

SIMULATIONS NUMERIQUES AVEC LES
MESURES EXPERIMENTALES

4.1. INTRODUCTION

Afin de valider le code OSMOSEE et le module MicroElec, j’ai comparé les
simulations avec des mesures expérimentales de rendements d’émission électronique et
de spectres en énergie issues du dispositif DEESSE — Dispositif d’étude de ’Emission
Electronique Secondaire Sous Electrons — de TONERA [GIN15]. Ces deux grandeurs
nous permettent de vérifier la cohérence de la modélisation du transport des électrons
dans les matériaux. En effet, les spectres en énergie, comme mentionné dans le chapitre
2, présentent des pics caractéristiques qui sont directement liés aux énergies des niveaux
de cceur (transitions Auger) et aux énergies des plasmons. Ces pics nous permettent de
vérifier la cohérence des transferts en énergie lors des interactions entre un électron
primaire et un électron secondaire. Les rendements d’émission électronique, quant a
eux, donnent acces au nombre d’électrons émis par le matériau. Afin de pouvoir
analyser les résultats des simulations du code OSMOSEE et du module MicroElec de
maniere pertinente, nous devons, au préalable, identifier les principales différences

entre les mesures expérimentales et les simulations des codes de Monte-Carlo.

4.1.1. PRINCIPE DES MESURES DU DISPOSITIF DEESSE

Dans le cadre de ce chapitre, nous allons nous intéresser a des mesures
d’émission électronique sur des matériaux purs, c’est-a-dire des solides sans
contamination, sans oxydation et sans rugosité. Dans les simulations, ces matériaux
sont modélisés par des solides semi-infinis. Lors des mesures via le dispositif DEESSE,
ces matériaux correspondent a des solides massifs décapés 7z sitn par bombardement
ionique sous ultravide. I’objectif de I’étape de décapage est de se placer dans les
conditions expérimentales qui se rapprochent le plus des matériaux idéaux que nous

simulons avec les codes de transport d’électrons.
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Le dispositif de mesure DEESSE est une enceinte a ultravide équipée de deux
canons a €Electrons, d’'une source a ions, d’une source a rayons X, d’un collecteur a
électrons, d’un analyseur a électrons hémisphérique, d’une sonde de potentiel et d’une
source d’ultraviolets. LLe pompage de I'enceinte est réalisé par une pompe primaire
seche 2 membrane et des pompes turbo-moléculaires. Pour les mesures de spectres en
¢énergie et de rendements d’émission électronique, 'enceinte est maintenue a un niveau
de vide de 5.10” mbar. Un canon a électrons Kimball Physics fournit des électrons
entre 1 eV et 2 keV. La source a ions (argon, xénon, hydrogene) peut fonctionner entre
25 eV et 5 keV. Dans le cadre de cette these, les mesures ont été réalisées aprés un
décapage ionique iz situ par de I'argon sous 1 keV et sous incidence normale [GIN15].
Apres Pétape de décapage, I’état de la surface des échantillons est controlé dans
I'enceinte par spectroscopie d’électrons Auger (AES). Le porte-échantillon permet une

rotation entre 0 et 80 °

b

ce qui permet d’étudier leffet de langle d’incidence sur
I’émission électronique. Une description complete du dispositif DEESSE peut étre

trouvée dans les travaux de Gineste et coll. [GIN14, GIN15].

4.1.1.1. MESURES DES SPECTRES EN ENERGIE

Lors de la mesure des spectres en énergie, I’échantillon est soumis a une
irradiation continue. Les électrons réémis sont collectés par un analyseur
hémisphérique, qui les discrimine selon leur énergie E dans le vide. L’analyseur utilisé,
de la marque Omicron, peut comptabiliser des électrons d’énergie entre 2 eV et 2 keV
avec une précision de quelques dizaines de meV. En pratique, les électrons ayant une
énergie entre Ejet Ejq ([E, E + dE]) sont comptabilisés dans le canal i. On obtient
alors un histogramme dont la largeur des canaux correspond a la précision de
Panalyseur.

La FIGURE 4.1 illustre le principe de la mesure des spectres en énergie avec le
dispositif DEESSE. On sait que, dans une configuration donnée, le nombre d’électrons
collectés par l'analyseur dépend fortement de I'angle entre le canon a électrons et
I’échantillon (angle d’incidence noté 0) et de I'angle entre la surface de I’échantillon et
I'analyseur (angle d’émission). La distribution angulaire des électrons émis n’est pas
homogene, sa dépendance énergétique dépend des processus physiques mis en jeu au
cours de l'irradiation. D’une part, lorsque 'angle du faisceau d’électrons est rasant, les
¢lectrons restent pres de la surface et ont tendance a davantage s’en échapper (chapitre

1). Cela a pour effet d’augmenter la contribution des interactions de surface (plasmon
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de surface) par rapport a la contribution des interactions de volume. C’est ce que nous
avons pu voir dans le chapitre 3 avec I'influence de Peffet Begrenzung sur les sections
efficaces différentielles. D’autre part, si la distribution dans I'espace, appelée «lobe
d’émission », des électrons secondaires est isotrope dans le cas de matériaux amorphes
ou polycristallins, ce n’est pas le cas de la distribution des électrons rétrodiffusés, qui
dépend de Iénergie d’incidence et de l'angle 6 [ROU13]. En conséquence, le nombre
d’électrons rétrodiffusés comptabilisés dans les spectres en énergie dépendra fortement
de la position de I'analyseur. Contrairement aux simulations, lors des mesures, tous les
¢lectrons ne sont pas collectés sur le détecteur. C’est pourquoi, en pratique, les spectres

en énergie sont données en unité arbitraire ou normés.

FIGURE 4.1. Schéma du
montage de ’enceinte DEES-
SE pour la mesure des spec-
tres en énergie. A titre d’illus-
tration, ’angle d’incidence 0
entre le canon a électrons et
P’échantillon est de 40° et
Pénergie d’incidence de
100 eV. Les lobes d’émission
rouges correspondent aux
électrons rétrodiffusés. Les

lobes d’émission bleus cotrtes-

pondent aux électrons secon-

i Electrons rétrodiffusés
M Electrons secondaires

daires.

Par ailleurs, le montage expérimental peut introduire un décalage en énergie sur
les spectres. Un électron d’énergie Ej est en réalité émis avec une énergie de Eg —
W, ou W, est le travail de sortie du canon a électrons. Pour les mesures a basse énergie,
I’échantillon peut étre polarisé négativement pour éviter la recollection des électrons
émis de faible énergie. En conséquence, lorsque I’électron primaire pénetre a lintérieur
du matériau, son énergie cinétique devientEy — W, + W + W, ou W est le travail de
sortie du solide (métal) ou P'affinité électronique (semi-conducteur ou un isolant). Wy,
est le travail de sortie correspondant a la polarisation de I’échantillon. Les électrons
rétrodiffusés qui s’échappent du matériau et arrivent sur I'analyseur ont donc une

énergie Eq — W, + Wpo + W, ou W, est le travail de sortie de lanalyseur. lLa
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différence de travail de sortie des éléments du montage expérimental W, — W. + W,
g a c pol
peut entrainer un épaulement a trés basse énergie sur les spectres, que 'on retrouve, par

exemple sur les spectres de Riccardi et coll. [RIC10].

De manicre similaire a Panalyseur, le code OSMOSEE répartit les électrons
dans des canaux d’énergie dont la largeur constitue la limite de I’échantillonnage (ou
précision) du spectre. La principale difficulté consiste a établir un compromis entre le
nombre d’électrons, la largeur des canaux et le temps de calcul. Par exemple, si le
nombre d’électrons est insuffisant, les spectres apparaissent comme noyés dans le
bruit ; ou si les canaux sont trop larges, les pics peuvent étre décalés ou fondus dans le
reste du spectre. Ces artéfacts de simulation ont été pris en compte pour la
comparaison avec les mesures expérimentales issues du dispositif DEESSE de
PONERA et de la littérature.

4.1.1.2. MESURES DES RENDEMENTS D’EMISSION

Contrairement aux mesures de spectres en énergie, lors de la mesure des
rendements d’émission, lirradiation de Iéchantillon est pulsée pour éviter le
conditionnement de la surface (dépot de contaminants, effet de charges, etc.) [GIN15].
Dans le dispositift DEESSE, les mesures de rendements d’émission électronique sont
réalisées de manicre indirecte, par le biais de mesure de courant. Les lois de
conservation de la charge nous indiquent que le flux d’électrons regu par un matériau,
appelé «courant du faisceau» et noté Ir, est réparti entre le courant traversant
I’échantillon, noté Ig, et le courant émis par ’échantillon noté [,. Ces notations sont
illustrées sur la FIGURE 4.2. Dans le cas de matériaux diélectriques ou de conducteurs a
potentiel flottants, certaines charges peuvent également ¢tre piégées dans le matériau
[GIN15]. Lors de I’étude des basses énergies, afin d’éviter la recollection des électrons
émis de faible énergie, ’échantillon est polarisé négativement.

Le rendement d’émission électronique peut étre déterminé par la mesure des

courants I5 et I selon la relation (4. 1).

o=L_5 4.1)
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FIGURE 4.2. Schéma du
montage de Ienceinte
DEESSE pour la mesure
des rendements d’émis-
sion électronique. A titre
d’illustration, Pangle
d’incidence 0 entre le
canon a électrons et
I’échantillon est de 90°.

La mesure des courants permet d’obtenir des rendements d’émission avec une
incertitude relativement faible. Par exemple, pour le rendement d’émission du silicium a
incidence normale, les incertudes des mesures du dispostif DEESSE sont de l'ordre de
10 % (Vincertitude est de 0,06 par rapport a un rendement de 0,59) a 11 eV, puis
descendent en dessous de 8 % (0,05 par rapport a un rendement de 0,64) pour des
énergies supérieures a 21 eV, et en dessous de 4 % (0,03 par rapport a un rendement de
1,04) pour des énergies supérieures a 191 eV. Les incertitudes sont du méme ordre de
grandeur pour 'aluminium et argent. Pour les simulations des codes de Monte-Catlo,
les incertitudes sont dues a des variations statistiques qui peuvent ¢tre estimées par
1/4/N avec N le nombre d’électrons émis par le matériau. Un nombre d’électrons de

N = 1000 correspond donc a une erreur de 3 % sur les rendements d’émission.

Expérimentalement on n’a aucun moyen d’identifier les électrons secondaires
des électrons rétrodifusés. Comme entre 5 eV et ~50 eV la trés grande majorité des
électrons émis par la surface sont des électrons secondaires, les expérimentateurs
définissent une énergie de coupure, en général de 50 eV, entre les électrons
rétrodiffusés et les électrons secondaires. Tous les électrons d’énergie supérieure a
50 eV sont considérés étre des électrons rétrodiffusés. Ceux en dessous de 50 eV sont
considérés étre des secondaires. Expérimentalement ces deux populations sont séparées
en appliquant un champ retardateur a la surface de Iéchantillon ou en amont du
collecteur [GIN15]. Ce champ a pour effet d’éliminer la contribution des électrons

secondaires.
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Les simulations numériques, par contre, donnent directement acces aux
rendements de chaque population (électrons rétrodiffusés et électrons secondaires).

Nous pouvons alors distinguer deux méthodes pour déterminer le rendement
des électrons rétrodiffusés et des électrons secondaires avec les simulations. La
premicre consiste a séparer les électrons selon leur origine. On parle d’électrons
rétrodiffusés et d’électrons secondaires « vrais ». La deuxieme méthode consiste, pour
étre plus représentatif de ce qui est fait expérimentalement, a considérer que les
¢lectrons d’énergie supérieure a énergie de coupure sont des électrons rétrodiffusés, et
que les électrons d’énergie inférieure sont des électrons secondaires. Comme nous
I'avons mentionné dans le chapitre 2, cette méthode entraine un biais pour les basses
énergies, et ne peut s’appliquer lorsque les électrons ont une énergie inférieure a

I’énergie de coupure.

4.1.2. BIAIS SUR LES MESURES EXPERIMENTALES

Nous avons constaté, dans le chapitre 1, que les rendements d’émission
électronique des matériaux dépendaient fortement de I’état de leur surface. Nous
retrouvons ce résultat sur la FIGURE 4.3 qui présente les spectres en énergie pour
différentes énergies d’incidence pour un échantillon de silicium légérement oxydé. En
particulier, nous avons pu voir que l'oxydation entrainait une augmentation du

rendement d’émission électronique.

FIGURE 4.3. Déca-

Matériau

Plasmon de
théorique volume lage des pics carac-
plasmon de (pv) Simulation téristiques du sili-
surface j OSMOEEE  jum pour un échan-
(peuvisible) 2pv ES0808Y  ion présentant une

couche d’oxyde a sa
surface. Les spectres
issus du dispositif
DEESSE sont not-
més par rapport au
pic élastique. Le

N\

Mesures
ONERA

i
m—— spectre  issu  des
simulations du code
OSMOSEE est don-
' ‘ né a titre d’illustra-
0 20 40 60 tion et a été décalé
Perte d'énergie hw=E, -E (eV) en ordonnée a des

fins de clarté.
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Pour les spectres en énergie, les travaux de Gineste [GIN15] ont monté que
loxydation et la contamination de la surface provoquaient un décalage et un
amortissement des pics. Lorsque Pénergie d’incidence des électrons augmente, les
électrons traversent la couche d’oxyde et interagissent davantage avec le silicium massif.
Il en résulte que la contribution du silicium augmente progressivement et que le spectre
en énergie expérimental se rapproche du spectre théorique, illustré sur la FIGURE 4.3 par
les simulations du code OSMOSEE.

Afin d’obtenir des mesures expérimentales sur un matériau le plus proche
possible d’un matériau théorique, il est nécessaire de prendre quelques précautions.
Premicrement, afin d’éviter la désorption de gaz lors des mesures, enceinte et les
¢chantillons (nettoyés au préalable avec de I’éthanol) doivent étre dégazés et étuvés.
Deuxiemement, apres décapage par bombardement d’argon, ’état de la surface des
¢chantillons doit étre analysé par spectroscopie Auger (AES) ou par spectroscopie de
photoélectrons X (XPS). Ces analyses, disponibles dans les travaux de Gineste [GIN15]
pour 'aluminium et Pargent, ont montré que, apres décapage, les échantillons des trois
matériaux ont un faible niveau d’oxydation et un trés faible niveau de contamination au
carbone. Il est intéressant de mentionner que I'étape de décapage peut modifier la
rugosité a la surface du matériau. Cest ce qu’ont montré les mesures de Gineste
[GIN15] par interférométrie sous lumiere blanche pour I’échantillon d’argent. Cependant
il faut bien garder a l'esprit que le matériau utilisé expérimentalement conserve des

propriétés qui peuvent s’éloigner du cas idéal que représente la simulation.

4.2. COMPARAISON DES SPECTRES EN ENERGIE

Les principales caractéristiques des spectres en énergie ont été décrites dans le
chapitre 2. A des fins de clarté, nous pouvons rappeler que chaque pic du spectre est
associé a une perte d’énergie caractéristique Aw. Par exemple, un électron incident
d’énergie E, qui est rétrodiffusé apres avoir perdu une énergie hw, est associé a un pic
d’énergie Ey — hw, et un électron secondaire d’énergie E dans le solide est associé a un
pic d’énergie E — W pour un métal et E — ey pour un semi-conducteur ou un isolant.
Afin d’obtenir une estimation de la déviation moyenne entre deux spectres, nous avons

utilisé la mesure RSMD (Root Square Mean Deviation). Cette mesure, définie par
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I’équation (4. 2), présente toutefois I'inconvénient de surestimer I’écart moyen lorsque

un ou plusieurs pics sont aberrants.

Z{F=1(Eexp(i) - Esimu(i))z (4' 2)
k

RSMD =

4.2.1.  CONTRIBUTION DES ELECTRONS RETRODIFFUSES

La FIGURE 4.4 présente les spectres en perte d’énergie hw des électrons
rétrodiffusés de 'aluminium pour des énergies d’incidence de (a) Eg = 1989 eV et
(b)Eg = 130 eV. Nous pouvons retrouver les pics associés aux interactions avec les
plasmons de surface (notés ps) a hw = 10,6 eV, et les pics associés aux interactions
avec les plasmons de volume (notés pv) et a leur n multiples 2 Aw = n X 14,8 eV avec
n=1{1,2,3}. Pour le spectre d’énergic Eg = 130 eV, nous pouvons également
observer un épaulement a 70 eV qui correspond a la transition Auger L23VV [GIN1S5,
ZHU98].

Pour une énergie d’incidence de Eqg = 1989 eV, les simulations du code
OSMOSEE et les mesures de DEESSE [GIN15] sont comparées aux mesures
expérimentales de Paparazzo [PAPO1]. L’angle d’incidence est de 45° pour les mesures
de Paparazzo [PAPO01] alors qu’il est de 57° pour les mesures expérimentales de Gineste
[GIN15]. Pour ne pas surcharger la figure, nous avons choisi un angle de 45°, similaire a
celui de Paparazzo [PAPO1], pour nos simulations avec le code OSMOSEE. Sur les trois
spectres, les pics associés aux multiples des plasmons de volume sont bien définis. La
déviation moyenne entre les pics est de 1,04 eV entre nos simulations et les mesures de
Paparazzo [PAPO1] et de 1,47 eV entre nos simulations et les mesures de Gineste
[GIN15]. Toutefois, nous pouvons constater que le pic associé au plasmon de surface
est surestimé dans les simulations du code OSMOSEE. Ce résultat, prévisible d’apres la
théorie que nous avons décrite dans le chapitre 3, se retrouve sur le spectre d’énergie
d’incidence Ey = 130 eV, et apparait également dans les simulations Monte-Catlo de

Dapor et coll. [DAP12].
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== Simulation OSMOSEE
== == = Paparazzo et coll. (2001) Al
—— Gineste (2015)

Ps

pv RSMD(OSMOSEE-Paparazzo)=1,04 eV
RSMD(OSMOSEE-Gineste)=1,47 eV

Perte d’énergie hw (eV)
()

=t Simulation OSMOSEE
= == = Riccardi (2010)
= Gineste (2015)

RSMD(OSMOSEE-Riccardi)=0,65 eV
RSMD(OSMOSEE-Gineste)=1,41 eV
| | |

o} 20 40 60 8o 100

Perte d’énergie hiw (eV)
(b)

FIGURE 4.4. Spectre de perte d’énergie pour les électrons rétrodiffusés dans Paluminium a (a)
Ey = 1989 eV et (b) Ej = 130 eV. Les courbes en noir sont les mesures de Gineste [GIN15] avec
le dispositif DEESSE. La précision en énergie est de 0,1 eV et I’angle d’incidence entre
Péchantillon et le canon a électrons est de 57°. Les spectres en rouge sont les simulations Monte-
Carlo du code OSMOSEE, réalisés avec une précision en énergie de 0,5 eV. L’angle d’incidence
est de (a) 45° et de (b) 57°. Les spectres en pointillés sont respectivement (a) les mesures
expérimentales de Paparazzo [PAP01] pour une énergie d’incidence Ej = 2 keV et un angle
d’incidence de 45° et (b) les mesures expérimentales de Riccardi et coll. [RIC10] pour une

énergie Eg = 130 eV et un angle d’incidence de 30°.

145



Chapitre 4 : Comparaison des simulations numériques avec les mesures expérimentales

Evaluer la contribution relative du plasmon de surface et du plasmon de volume
sur un spectre en énergie est tres délicat car celle-ci dépend de plusieurs parametres.

Premicrement, lorsqu’on augmente I’énergie d’incidence, les électrons pénetrent
plus profondément dans le solide. En conséquence, la contribution du plasmon de
volume augmente et la contribution du plasmon de surface diminue. Ce comportement
est en bon accord avec les mesures de Paparazzo [PAP01] et de Tougaard et coll.
[TOU87] sur de I'aluminium évaporé sous ultravide.

Deuxiemement, lorsqu’on augmente I'angle d’incidence 6, les électrons restent
plus pres de la surface, ce qui entraine une augmentation de la contribution du plasmon
de surface. Or, nous avons vu auparavant que plus 'angle d’incidence est rasant, plus
les effets de la surface (oxydation, contamination, rugosité) vont avoir une influence sur
les spectres en énergie (diminution de 'amplitude, étalement des pics).

Troisiemement, pour les mesures expérimentales, la contribution relative des
plasmons de surface et de volume dépend fortement du montage expérimental, comme
nous 'avons mentionné dans la section 4.1.1.1.

Pour finir, dans les simulations, la contribution relative du plasmon de surface
et du plasmon de volume dépend fortement des modeles utilisés pour décrire ces
interactions. Si le mode¢le relativement simple que j’ai utilisé dans le code OSMOSEE
permet de décrire relativement bien la forme des sections efficaces différentielles
[YUB92], comme nous avons pu le voir dans la section 3.2.4.3. du chapitre 3, des
modeles plus précis peuvent étre implémentés dans ce code pour décrire la forme des

spectres en énergie [CHE96, KWE98, DAP08, DAP12, WER06].

Pour une énergie d’incidence de Ey = 130 eV, nous pouvons comparer les
mesures du dispositif DEESSE [GIN15] et les simulations OSMOSEE avec les mesures
expérimentales de Riccardi et coll. [RIC10] sur des échantillons décapés par argon sous
ultravide. L’angle d’incidence est de 30° pour les mesures de Riccardi et coll. [RIC10] et
de 57° pour les simulations du code OSMOSEE et les mesutres expérimentales de
Gineste [GIN15]. Les simulations du code OSMOSEE ayant montré que, pour les
faibles énergies d’incidence, il n’y a pas beaucoup de différence entre ces deux angles
d’incidence, nous avons choisi d’utiliser un angle de 57° pour les comparaisons. La
FIGURE 4.4b montre que I'accord entre les simulations OSMOSEE et les données de
Riccardi et coll. [RIC10] est plutot bon — la déviation moyenne entre les pics étant de
0,65 eV. Pour ces deux spectres, nous pouvons remarquer que le pic associé au

plasmon de surface a également une amplitude plus élevée que le pic associé au
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plasmon de volume. Pour les mesures expérimentales de Gineste [GIN15], les deux pics

sont fortement atténués.

ILa FIGURE 4.5 présente le spectre en perte d’énergie des électrons rétrodiffusés

de I'argent pour une énergie d’incidence de (a) Eg = 1989 eV et (b) Eqg = 139 eV.

= = == Palik (1997) [fonction de perte d'énergie optique]
—+— Simulation OSMOSEE

= Gineste (2015) E,=1989 eV
ps/p

S~
"4 S —
r ’ -

RSMD(OSMOSEE-Gineste)=1,039 eV

o} 20 40 60 8o

Perte d’énergie hw (eV)
(@)

=+ Simulation OSMOSEE
—— Gineste (2015)

ps/ps E,=139eV

RSMD(OSMOSEE-Gineste)=0,244 eV

T T T 1
o} 20 40 60 8o
Perte d’énergie hiw (eV)
(b)
FIGURE 4.5. Spectre en perte d’énergie pour les électrons rétrodiffusés dans P’argent a (a)
Ey = 1989 eV et (b) Eg = 130eV. Les lignes en noir sont les mesures expérimentales de
Gineste [GIN15] réalisées avec le dispositif DEESSE avec une précision de 0,1 eV et un angle
d’incidence de 57°. Les spectres en rouge sont les simulations Monte-Carlo du code OSMOSEE

avec un pas en énergie de 0,5 eV et un angle de 57°. Dans (a) la courbe en pointillés verte est la
fonction de perte d’énergie optique de ’argent issue du handbook de Palik [PALI97].
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ILa FIGURE 4.5FIGURE 4.6 présente le spectre en en perte d’énergie des électrons
rétrodiffusés du silicium pour (a) Eg = 1990 eV et (b) E; = 100 eV.

== Simulation OSMOSEE
——Cao et coll.(2015)
pv —Mesures DEESSE

RSMD(OSMOSEE-DEESSE)=1,61 eV
RSMD(OSMOSEE-Cao)=1,94 eV

Perte d’énergie hiw (eV)
(@)

o V] esures DEESSE
—+— Simulation OSMOSEE

pv
E =100 eV

2 pv

RSMD(OSMOSEE-DEESSE)=3,5 eV

0 20 40 60
Perte d’énergie fiw (eV)

(b)

FIGURE 4.6. Spectre de perte d’énergie pour les électrons rétrodiffusés du silicium a (a)
Eg =1990eVet a (b) Ej = 100 eV. La ligne en noir designe les mesures expérimentales de
DEESSE avec une résolution de 0,1 eV. Les spectres en rouge sont les simulations du code
OSMOSEE avec un pas en énergie de 0,5 eV et un angle d’incidence de (a) 57° pour Ey =
1990 eV et de (b) 22° pour Ej = 100 eV. Dans (a) la ligne verte est le spectre expérimental de
Cao et coll. [CAO15] pour une énergie incidente de Ey = 1000 eV et un angle d’incidence de 0°.
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A ces énergies, pour I'argent, nous retrouvons le pic a hiw = 3,8 eV associé a la
fois au plasmon de volume a hw = 3,78 eV et au plasmon de surface 2 hw = 3,7 eV
[WENO08]. Ces pics étant trés proches, ils ne sont, en général, pas bien résolus par
I'analyseur [WENO08]. Nous retrouvons également le pic a Aw = 8 eV, associé a un
plasmon de volume. Les spectres issus des simulations du code OSMOSEE et des
mesures du dispositif DEESSE sont en bon accord, a 'exception du fait que le spectre
a Ey = 1989 eV issu du dispositift DEESSE présente des pics supplémentaires a
hw = 17,5eV; 25,4 eV ; et 33 eV. Ces pics, que 'on retrouve sur la fonction de perte
d’énergie optique (issue des mesures de la base de données de Palik [PALI97] en vert sur
la FIGURE 4.5a) et que nous avons associé¢s a des plasmons de volume ou des transitions
interbandes dans le chapitre 3, sont moins bien résolus sur le spectre expérimental pour
Ey = 139 eV, et ainsi que sur les simulations du code OSMOSEE, a Pexception du

premier pic.

Sur la FIGURE 4.6, de maniere similaire a 'aluminium, nous retrouvons pour le
silicium les pics associés aux interactions avec les plasmons de surface a hw = 11,6 eV,
et les pics associés aux interactions avec les plasmons de volume et a leur n multiples a
hw =nx16,8eV avec n ={1,2,3}. A lexception du spectre issu du dispositif
DEESSE a Eq = 100 eV, les pics correspondant au plasmon de volume et a ses
multiples apparaissent clairement. Les pics associés au plasmon de surface
n’apparaissent pas sur les mesures expérimentales du dispositift DEESSE. Pour le
spectre a Eg = 1990 eV, une comparaison est donnée avec les mesures de Cao et coll.
[cA015] pour Eq = 1000 eV et un angle d’incidence de 0°. Ce spectre ne présente pas
non plus de plasmon de surface bien défini, ce qui est également en accord avec les

mesures de Calliari et coll. [CAL14] et Daport et coll. [DAP12] sur du silicium.

Nous pouvons conclure de ces premiers résultats que pour 'aluminium, P'argent
et le silicium, que les simulations du code OSMOSEE sont en relativement bon accord
avec les mesures expérimentales du dispositif DEESSE et celles de la littérature. Nous
retrouvons sur la plupart des spectres, les pics associés aux interactions avec les
plasmons de surface, avec les plasmons de volume, les multiples du plasmon de volume
ainsi que les transitions Auger. L’accord est meilleur pour les hautes énergies
d’incidence. Pour les basses énergies, nous expliquons les écarts par le fait que nous
utilisons un modele simple pour décrire les plasmons de surface et, a moindre effet, a
cause d’une légere oxydation de la surface de échantillon, qui pour les matériaux

facilement oxydables comme P'aluminium ou le silicium peut se produire méme apres
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décapage sous ultravide. En outre, les simulations du code OSMOSEE ne prennent pas
en compte la fonction de transmission de I'analyseur qui varie en fonction de Iénergie

des électrons incidents (pas de convolution des pics).

4.2.2. CONTRIBUTION DES ELECTRONS SECONDAIRES

A plus basse énergie, nous pouvons nous intéresser aux pics associés aux
électrons Auger. Ces pics sont couramment utilisés par les expérimentateurs pour
identifier la composition de la surface des matériaux. Le TABLEAU 4.1 donne les
énergies des pics associés a la transitions Auger 1.2,3VV de I'aluminium. Nous pouvons
voir que, pour le premier pic, 'oxydation entraine un décalage en énergie de E =
64,3eV a E = 50,4 eV [zHU98]. Nous nous attendons donc a observer un léger
décalage entre les mesures du dispositif DEESSE et les simulations du code

OSMOSEE.

TABLEAU 4.1. Energie des pics associés a la transition Auger 1.2,3VV de Paluminium. Le deu-
xieme pic correspond aux électrons qui s’échappent apres avoir réalisé une interaction avec un
plasmon de volume (pv).

Zhu et coll. [ZzHU98]

Simulations Gineste
Aluminium Aluminium
OSMOSEE [GIN15]
décapé oxydé
L2,3VV 60 +2eV 61 eV 64,3 eV 50,4 eV
L2,3VV-pv 42 + 2 eV

Nous avons poussé I'analyse un peu plus loin et nous sommes également
intéressés au spectre d’émission Auger. Cela permet de valider plus finement une partie
plus étroite des modeles implémentés dans le code, en 'occurrence la cascade Auger. La
FIGURE 4.7 représente le spectre en énergie des électrons Auger pour la transition
L2,3VV du silicium. Nous pouvons voir que nous obtenons un relativement bon
accord entre les simulations du code OSMOSEE, les mesures du dispositift DEESSE,
les simulations Monte-Catlo et les mesures expérimentales de Cao et coll. [CAO15]. La

déviation moyenne maximale entre les mesures est d’environ 2 eV, ce qui est bien
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inférieure a la déviation due a I'oxydation de la surface présentée dans le TABLEAU 4.1

pour I'aluminium.

Sur les simulations du code OSMOSEE, la transition I.2,3VV correspond a
deux pics. Le pic a 88 eV est davantage marqué que le pic a 68 eV qui correspond aux
électrons issus de la transition I.2,3VV mais ayant réalisé une interaction avec les
plasmons de volume avant de s’échapper du matériau. Ce résultat est cohérent avec les

simulations de Cao et coll. [CAO15].

Cao et coll. (2015, exp)

——=Cao et coll. {2015, MC) EOZIOOO ev
== Simulation OSMOSEE
= Mesures DEESSE Si

RSMD(OSMOSEE-DEESSE)=1,72 eV
RSMD(OSMOSEE-Cao MC)=1,92 eV

40 50 60 70 8o 90 100
EnergieE (eV)

FIGURE 4.7. Spectre en énergie des électrons dans le silicium pour une
énergie incidente Eg = 1000 eV. Les traits pleins correspondent aux
simulations Monte-Carlo et aux mesures experimentales de Cao et coll.
[caOo15]. La ligne pointillée représente les simulations du code
OSMOSEE avec une précision de 1 eV.

A trés basse énergie, nous pouvons nous intéresser a la contribution des
électrons secondaires. L.a FIGURE 4.8 montre cette contribution pour les électrons dans
Paluminium pour une énergie d’incidence de Eq = 500 eV. Les simulations du code
OSMOSEE montrent un épaulement vers 10 eV qui correspond au plasmon de
volume. D’apres Roupie [ROU13], il existe un autre épaulement a 7 eV (moins visible
sur nos simulations) qui correspond au plasmon de surface. Nous pouvons remarquer
que les simulations du code OSMOSEE ont une distribution plus large que les mesures

du dispositif DEESSE. Ce résultat est cohérent avec les simulations de Mao et coll.
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[MAOO08] pour des électrons de Eqg = 600 eV. L’écart entre les simulations et les
mesures expérimentales est probablement du a une légere oxydation de la surface de
I’échantillon, ce qui d’apres les travaux de Pillon et coll. [PIL76] a tendance a réduire la
largeur de la distribution des électrons secondaires et a décaler le maximum du pic des
secondaires vers les plus basses énergies. Nous trouvons un résultat similaire pour les
électrons de Eg = 139 eV pour l'argent et pour les électrons de Eg = 100 eV pour le

silicium.
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FIGURE 4.8. Spectre en énergie pour les électrons secondaires de ’aluminium
pour une énetgie incidente de Ey = 500 eV. Le spectre en noir correspond aux
mesures experimentales du dispositif DEESSE avec une résolution de 0,1 eV et
un angle d’incidence de 22,5°. Le spectre en rouge correspond aux simulations
du code OSMOSEE avec une précision en énergie de 1 eV et un angle
d’incidence de 22,5°. Les spectres sont normés par rapport au maximum de la

distribution.

Ces résultats sont en accord avec ceux de la section précédente. L’étude du
spectre des électrons Auger du silicium, nous montre que pour les hautes énergies
incidentes, notre modélisation est cohérente avec les mesures expérimentales. I’étude
de la contribution des électrons secondaires de basse énergie sur les spectres en énergie
tend a montrer que Pécart entre nos simulations et les mesures expérimentales de
DEESSE a basse énergie est da a une légere oxydation de la surface de Iéchantillon

pour I'aluminium et le silicium.
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4.3.COMPARAISON DES RENDEMENTS D’EMISSION
ELECTRONIQUE

Afin de wvalider les simulations du code OSMOSEE, jai réalisé des
comparaisons avec les rendements du dispositif DEESSE [GIN15] et les données de la
littérature, en particulier avec les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69] sur des
couches minces évaporées 7 situ sous vide, qui sont reconnues comme les données les

plus fiables de la littérature.

4.3.1. RENDEMENTS TOTAUX ET ANGLE D’INCIDENCE

La FIGURE 4.9 présente le rendement d’émission électronique de 'aluminium
pour différents angles d’incidence 6=0, 20, 40, 50 et 60°. Nous pouvons constater que
les simulations du code OSMOSEE sont en trés bon accord avec les mesures
expérimentales du dispositif DEESSE [GIN15]. A T'exception du premier point, I’écart
entre les rendements est inférieur a 10 %. Les simulations du code OSMOSEE
permettent de retrouver lallure générale de la courbe du rendement d’émission
électronique lorsque I'angle d’incidence 6 augmente. Pour un angle d’incidence élevé, les
simulations tendent a légérement surestimer le rendement d’émission électronique. Ce
résultat peut s’expliquer par le modele utilisé pour le plasmon de surface qui est
relativement simple.

La comparaison avec les données de Bronstein et Fraiman [BRO69] montre que
les différences entre les mesures du dispositif DEESSE [GIN15] et les simulations du
code OSMOSEE sont du méme ordre de grandeur que les différences entre les deux

jeux de mesures expérimentales.

A des fins de clarté, les écarts relatifs entre les simulations et les données
expérimentales sont reportées sur la FIGURE 4.10. Nous pouvons voir qu’entre 200 et
800 eV, la différence maximale entre les trois jeux de données est inférieure a 20 %.

Les écarts entre les mesures du dispositif DEESSE [GIN15] et les données de
Bronstein et Fraiman [BRO69] sont du méme ordre de grandeur que les écarts entre les

simulations du code OSMOSEE et les mesures du dispositif DEESSE.

153



Chapitre 4 : Comparaison des simulations numériques avec les mesures expérimentales

o

tlectronique

émission é

L4

HISOWSO

Rendementd

0 T T 1
0 500 1000 1500
Energie d'incidence (eV)

(2)

= =
(o)) co
| |

\__H
=

=
]
|

fan)

0,4 - O Bronstein et Fraiman (1969) ® Bronstein et Fraiman (1969)
& Gineste (2015) E} ¢ Gineste (2015)

0,2 7 — OSMOSEE o =  (OSMOSEE
¢

o T T T

Rendement d'émission électronique
009

0 500 1000 1500

Energied'incidence (eV)
(b)

FIGURE 4.9. (a) et (b) rendement d’émission électronique entre 10 eV et 2 keV pour
Paluminium pour différents angles d’incidence. Les losanges désignent les mesures
expérimentales du dispositif DEESSE [GIN15]. Les lignes (pleines et pointillées) correspondent
aux simulations du code OSMOSEE. Dans (b) les cercles désignent les mesures expérimentales
de Bronstein et Fraiman [BRO69]. Les incertitudes sur les données expérimentales (<10 %) et sur
les simulations (3%) sont tres faibles.
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FIGURE 4.10. Ecarts relatifs en fonction de énergie d’incidence des ren-
dements d’émission électroniques présentés sur la FIGURE 4.9.

Dans le chapitre 1, nous avons remarqué que les écarts entre les jeux de
données expérimentaux pouvaient étre dus a I’état de la surface des échantillons. Les
travaux de Gineste [GIN15] ont, en effet, montré que les échantillons d’aluminium
exposés a I'air sont décrits par un rendement d’émission électronique plus élevé et une

pente croissante davantage marquée a basse énergie.

L’oxydation de la surface d’un matériau correspond a une diminution de
Iénergie minimale (travail de sortie ou l'affinité électronique) que doit avoir un électron
pour s’échapper de ce matériau. Il en résulte que 'oxydation entraine une diminution de
la barricre de potentiel de la surface et donc une augmentation du rendement
d’émission électronique [NI1S94]. C’est ce que nous pouvons voir avec le TABLEAU 4.2
qui présente le maximum des rendements d’émission ¢électronique de quelques
matériaux et de leur oxyde.

Afin de vérifier cette hypothese, la FIGURE 4.11 représente des simulations de
rendement d’émission électronique du code OSMOSEE pour I'aluminium en prenant
en compte différentes valeurs de la barriecre de potentiel de la surface. Si
I'implémentation d’une barriere de potentiel plus faible augmente bien le rendement
d’émission électronique, nous pouvons toutefois observer que d’autres phénomenes
entrent en jeu, puisque méme avec un travail de sortie de 3,66 eV pour aluminium,

nous ne sommes loin de retrouver les rendements mesurés expérimentalement pour
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I'alumine. Dans le chapitre 3, nous avons vu qu’a basse énergie, dans le dioxyde de

silicium, linteraction inélastique la plus probable était I'absorption d’un phonon LO.

De manicre générale, les phonons vont jouer un role prépondérant dans le transport

des électrons de basse énergie dans les oxydes.

TABLEAU 4.2. Maximum du rendement d’émission pour les électrons secondaires, travail de

sortie et affinité électronique de quelques métaux et semi-conducteurs. Les rendements

proviennent de la base de données de Joy [JOY08]. Le troisiéme chiffre ne peut pas étre considéré

comme significatif.

Métal/semi- Maximum du Travail de Oxyde Maximum du Affinité
conducteur rendement sortie /affinité associé rendement électronique
d’émission électronique d’émission (eV)
pour les (eV) pour les
secondaires secondaires
Si 0,748 [BROG9] 4,05 SiO; 1,35 [Joyos] 0,9
Al 0,642 [BROG9] 425 AlL,O; 6,23 [JOY08] 3,66
Cu 1,034 [BRO69] 47 Cu0 1,23 [Joyos] 32
1.2
*W=4,25eV
§ 17 0% BW=6,0eV
Z o’ *3
E‘ 0.8 - W=173,66eV
=06 4 ’
o
2 0.6 l-'-yl .
= ' | ¢
£ = gy .
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FIGURE 4.11. Rendements d’émission électronique de P’aluminium
issus des simulations du code OSMOSEE pour différentes valeurs de la
barriére de potentiel de la surface. La valeur W=3,66 eV est équivalente

a Paffinité électronique de ’alumine Al,Os.
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ILla FIGURE 4.12 présente les rendements d’émission électronique de I'argent

pour différents angles d’incidence.
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FIGURE 4.12. (a) et (b) Rendement d’émission électronique de P’argent pour différents angles
d’incidence. Les losanges correspondent aux mesures du dispositif DEESSE [GIN15]. Les lignes
(pleines et pointillées) désignent les simulations du code OSMOSEE. Dans (b) les cercles
correspondent aux mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69].
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Nous pouvons observer que les simulations du code OSMOSEE reproduisent
plutot bien Iallure générale de la courbe du rendement donnée par les mesures du
dispositif DEESSE [GIN15]. Pour un angle d’incidence 6=0°, I’écart entre les mesures
et les simulations est d’environ 13 % a Ey = 1 keV. Dans les simulations de la FIGURE
4.12, seules les transitions les plus probables de la cascade Auger sont prises en compte,
ce qui contribue a sous-estimer la production d’électrons secondaires. Lorsqu’on
augmente I'angle d’incidence, a partir d’un angle d’incidence de 40°; les simulations du
code OSMOSEE surestiment de plus en plus les rendements d’émission mesurés avec
le dispositif DEESSE. L’écart atteint 20 % pour un angle d’incidence de 6=60° a
700 eV. Cependant, nous observons un bon accord a la fois pour 6=0° et 6=60° entre

les simulations du code OSMOSEE et les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69].

Les écarts relatifs entre les jeux de données de la FIGURE 4.12 sont reportés sur
la FIGURE 4.13. Nous pouvons voir que la différence entre les mesures du dispositif
DEESSE et les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69] en dessous de 700 eV est
inférieure a 6 % pour 6=0° et a 16 % pour 6=60°.
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FIGURE 4.13. Ecarts relatifs des rendements d’émission électronique pré-
sentés sur la FIGURE 4.12.

I’écart entre ces données peut principalement s’expliquer par les effets de

rugosité qui se sont produits lors du décapage ionique. Les travaux de Gineste [GIN15]
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sur les échantillons ont montré que, dans notre cas, Iéchantillon d’argent est tres
faiblement oxydé mais que I’étape de décapage ionique a une forte influence sur sa
surface. Ia rugosité peut, dans certains cas, entrainer une diminution du rendement
d’émission électronique a cause de I'effet de recollection [NIS94]. Ce point est décrit
plus en détail dans le chapitre 5. I’effet de la rugosité augmente avec 'angle d’incidence,
ce qui explique Iécart plus important pour 0=60°. En prenant en compte ces
considérations, nous pouvons considérer que les simulations du code OSMOSEE sont

en plutdt bon accord avec les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69].

La FIGURE 4.14 représente le rendement d’émission des électrons dans le
silicium. Nous pouvons voir que les simulations du code OSMOSEE sont en bon
accord avec les mesures expérimentales de Bronstein et Fraiman [BRO69] et les
simulations Monte-Carlo de Kuhr et Fitting [KUH99]. Cependant, nous observons un
¢cart d’environ 20 % (13 % sans les trois premiers points) entre les simulations du code
OSMOSEE et les mesures du dispositif DEESSE, qui est probablement da a une légere
oxydation de la surface de I’échantillon. Les écarts des données de la FIGURE 4.14 sont

reportés sur la FIGURE 4.15.
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FIGURE 4.14. Rendement d’émission des électrons a incidence normale dans le silicium. Les
lignes correspondent aux simulations du code OSMOSEE et de Kuhr et coll. [KUH99]. Les
cercles sont les mesures expérimentales de Bronstein et Fraiman [BROG9] et les losanges
représentent les mesures du dispositif DEESSE.
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FIGURE 4.15. Ecarts relatifs des rendements d’émission électroniques pré-
sentés sur la FIGURE 4.14. Pour les premiers points, les écarts entre les si-
mulations du code OSMOSEE et les mesures du dispositif DEESSE sont
de 270 % pour 11 eV et de 125 % pour 21 eV.

ILla FIGURE 4.14 montre également les simulations issues du module MicroElec
pour le silicium. Le code MicroElec étant beaucoup plus cotteux en temps de calcul
que le code OSMOSEE, nous avons utilisé un nombre d’électrons incidents environ
dix fois plus faible (1000 électrons) pour ces simulations. L’utilisation d’une faible
statistique entraine I'apparition de fluctuations sur rendement d’émission électronique.
Néanmoins, nous pouvons voir sur la FIGURE 4.15 que le rendement d’émission issus

des simulations du module MicroElec reste en bon accord avec celui du code
OSMOSEE.

4.3.2. ELECTRONS RETRODIFFUSES ET SECONDAIRES

Afin de poursuivre la validation des simulations du code OSMOSEE, nous
pouvons nous intéresser a la contribution des électrons rétrodiffusés et a la contribu-
tion des électrons secondaires dans les rendements d’émission électronique que nous
venons de déterminer. Dans la suite de cette section, nous notons 1 le rendement
d’émission des électrons rétrodiffusés, et § le rendement d’émission des électrons se-

condaires.
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ILa FIGURE 4.16 présente cette séparation dans le cas de I'aluminium pour une
incidence normale. Comme nous 'avons décrit dans la section 4.1.1.2, les rendements
d’émission peuvent étre calculés numériquement selon deux méthodes. La premicre
méthode est analogue a la méthode de discrimination expérimentale et considere que
les électrons avec une énergie supérieure a 50 eV sont des électrons rétrodiffusés, et
qua linverse les électrons avec une énergie inférieure a 50 eV sont des électrons
secondaires (courbe en trait plein sur la FIGURE 4.16). La deuxieme méthode, illustrée
par le trait en pointillés sur la FIGURE 4.16, correspond selon notre dénomination
(section 4.1.1.2) aux électrons « rétrodiffusés vrais » et aux électrons « secondaires

vrais » que 'on est capable de séparer avec précision numériquement.
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FIGURE 4.16. Rendement d’émission des électrons secondaires et des électrons
rétrodiffusés pour Paluminium a 0=0°. Les points sont des mesures expérimentales de
Bronstein et Fraiman [BRO69], et de Assa’d et coll. [ASS98]. Les lignes pleines
correspondent aux simulations Monte-Carlo de Kurh et coll. [KUH99], et de Mao et coll.
[MAOO08]. Les courbes en noir représentent les simulations du code OSMOSEE, dans le cas
des rendements d’émission des électrons rétrodiffusés et secondaires vrais (trait pointill¢),
et dans le cas de la séparation usuelle des expérimentateurs (trait plein).

Nous pouvons voir que la premic¢re méthode tend a surestimer la contribution
des électrons secondaires et a sous-estimer la contribution des électrons rétrodiffusés a

basse énergie. Les simulations du code OSMOSEE sont en bon accord avec les
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simulations Monte-Carlo de Kurh et Fitting [KUH99], de Mao et coll. [MA008] pour les
rendements des électrons rétrodiffusés et des électrons secondaires calculés avec cette
approximation. Par rapport a ces auteurs [KUH99, MAOO08], les simulations du code
OSMOSEE  sous-estiment le rendement d’émission des ¢électrons rétrodiffusés
d’environ 20 %. Par ailleurs, bien que la méthode de calcul utilisée soit réeprésentative
de la méthode de discrimination utilisée expérimentalement, les simulations de Monte-
Carlo surestiment le rendement d’émission des électrons secondaires par rapport aux

mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69].

La FIGURE 4.17 représente les rendements d’émission pour les électrons

rétrodiffusés et les électrons secondaires de 'argent.
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FIGURE 4.17. Rendement d’émission des électrons rétrodiffusés pour I’argent a incidence
normale. Les points correspondent aux mesures de El-Gomati et coll. [ASS98], de Bronstein et
Fraiman [BRO69] et de Shimizu dans la base de données de Joy [JOY08]. Les lignes pleines
correspondent aux simulations Monte-Carlo avec une séparation a 50 eV pour Fitting [FIT04]
et aux simulations du code OSMOSEE. La ligne pointillée correspond aux simulations
OSMOSEE pour les électrons rétrodiffusés vrais.
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Nous observons une bonne corrélation entre les simulations du code
OSMOSEE et les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69]. De méme que pour
I'aluminium, la coupure en énergie utilisée par les expérimentateurs introduit un biais a
basse énergie. Nous pouvons remarquer que la courbe du rendement d’émission des
électrons rétrodiffusés vrais présente un épaulement vers 50 eV. Cet épaulement est
aussi présent sur la contribution des électrons rétrodiffusés élastiquement de

Ialuminium et du silicium.

La FIGURE 4.18 montre, en incidence normale, les rendements d’émission des

¢lectrons rétrodiffusés élastiquement de 'aluminium et de l'argent.
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FIGURE 4.18. Rendement d’émission des électrons rétrodiffusés élastiques issus du code
OSMOSEE pour P’aluminium et P’argent a incidence normale. Les libres parcours moyens
¢élastiques et inélastiques utilisés dans le code OSMOSEE sont donnés a titre indicatif en
fonction de P’énergie E totale de Pélectron dans le solide. Dans les références en énergie
adoptées, cette énergie est donnée par rapport au bas de la bande de conduction.
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La variation de ces rendements correspond a une variation de 'amplitude du pic
élastique sur les spectres en énergie. Cette variation a été observée expérimentalement
pour largent par Gineste [GIN15]. A titre d’illustration, nous avons représenté de
maniere qualitative la variation de 'amplitude de ces pics sur la la FIGURE 4.18. Cette
fluctuation sur le rendement des électrons rétrodiffusés élastiques se produit a ’énergie
ou le libre parcours moyen inélastique diminue et devient du méme ordre de grandeur
que le libre parcours moyen élastique. A ce moment, le nombre d’interactions élastiques
devient plus significatif. Un nombre croissant d’électrons incidents subissent a leur
entrée dans la maticre des interactions élastiques, qui ont la particularité de tres
fortement dévier les électrons incidents et donc d’en emmener une proportion
croissante a ressortir du matériau. Nous avons pu observer un résultat similaire pour le

silicium.

La FIGURE 4.19 montte les rendements d’émission des électrons rétrodiffusés et
secondaires pour le silicium a une incidence normale. Nous pouvons constater que
Paccord entre les simulations du code OSMOSEE et les mesures de Bronstein et

Fraiman [BROG69] est plutot bon pour les deux contributions.
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FIGURE 4.19. Rendement d’émission des électrons rétrodiffusés et secondaires dans le
silicium a incidence normale. Les traits pleins sont les simulations Monte-Carlo de Kuhr et
coll. [KUH99], d’Akkerman et coll. [AKK09] et du code OSMOSEE pour une séparation de
50 eV. Les lignes pointillées correspondent aux simulations OSMOSEE pour les électrons
rétrodiffusés vrais. Les cercles sont les mesures expérimentales de Bronstein et Fraiman
[BRO69].
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Pour le rendement d’émission des électrons secondaires, les simulations du code
OSMOSEE sont en meilleurs accord avec les données de Bronstein et Fraiman
[BRO69] que les simulations Monte-Carlo de Kurh et Fitting [KUH99]. Pour les
électrons rétrodiffusés, les simulations du code OSMOSELE, les simulations Monte-
Carlo de Kurh et Fitting [KUH99] et les simulations d’Akkerman et coll. [AKK09] sont
du méme ordre de grandeur. Ces simulations sont en bon accord dans la mesure des

incertitudes.

Pour I'aluminium, I'argent et le silicium, les simulations du code OSMOSEE et
du module MicroElec sont en bon accord avec les mesures expérimentales du dispositif
DEESSE ainsi quavec les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69] pour des énergies
entre 50 eV et 2 keV. Dans le cadre de cette thése, nous nous sommes également
intéressés aux rendements d’émission des électrons a tres basse énergie (< 50 eV) pour

ces trois matériaux.

4.3.3.  RENDEMENTS A TRES BASSE ENERGIE

La FIGURE 4.20 présente les rendements d’émission des électrons a trés basse
¢énergie dans 'aluminium, Pargent et le silicium. La séparation en énergie des expéri-
mentateurs n’étant plus pertinente a trés basse énergie, les simulations du code OSMO-
SEE correspondent a des rendements de rétrodiffusés et de secondaires vrais. A notre
connaissance, a de telles énergies, les mesures expérimentales de Bronstein et Fraiman
[BRO69] sont les seules mesures disponibles dans la littérature pour I'aluminium,
I'argent et le silicium. La FIGURE 4.20 montre que I'accord entre les simulations OSMO-
SEE et ces données est relativement bon a basse énergie, en particulier pour

Paluminium.

Pour 'argent, le rendement d’émission électronique des simulations OSMOSEE
est du méme ordre de grandeur que les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69]. Ce-
pendant, les rendements des électrons rétrodiffusés mesurés expérimentalement par ces
auteurs présentent des épaulements visibles a 12 eV et a 17 eV, qui ne sont pas repro-
duits par les simulations. Ces variations, comparables aux oscillations des libres par-
cours ¢lastiques a basse énergie, pourraient étre dues aux électrons rétrodiffusés élasti-
quement qui ne sont pas bien pris en compte dans les simulations a tres basse énergie,

qui ne considerent pas d’ordre local entre les atomes. Nous pouvons penser qu’il existe
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la aussi une corrélation entre les niveaux de rendement des rétrodiffusés élastiques et les

probabilités d’interactions.
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FIGURE 4.20. Rendement d’émission électronique total (TEY), des rétrodiffusés (BEY) et des
secondaires (SEY) a trés basse énergie et a incidence normale pour ’aluminium, ’argent et le
silicium. Les cercles cortespondent aux mesures de Bronstein et Fraiman [BROG69Y]. Les traits
pleins et pointillés sont les simulations du code OSMOSEE.
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Nous retrouvons un comportement similaire pour I'or, qui présente des épau-
lements sur son libre parcours moyen élastique et sur les rendements d’électrons rétro-
diffusés de Bronstein et Fraiman [BRO69]. Toutefois, ces oscillations pourraient aussi
trouver leur origine dans la traversée de la surface. En effet, sur la FIGURE 4.20, la con-
tribution des électrons réfléchis est incluse dans celle des électrons rétrodiffusés. Or, le
mode¢le d’une barriere de potentiel exponentielle implémenté dans le code OSMOSEE
(et le module MicroElec) ne prend pas en compte le détail de la structure des bandes
¢lectroniques des matériaux, et donc, les réflexions selon des directions cristallines pri-
vilégiées.

Pour le silicium, 'accord entre les simulations du code OSMOSEE et les me-
sures de Bronstein et Fraiman [BROG9] est correct, méme si le rendement d’émission
des rétrodiffusés et le rendement d’émission des électrons secondaires est surestimé

d’environ 30 %.

La comparaison des rendements d’émission électronique obtenus par les simu-
lations du code OSMOSEE avec les données de Bronstein et Fraiman [BRO69] permet-
tent de valider les simulations pour une énergie entre 10 eV et 2 keV. Toutefois, nous
savons que I'accord est moins bon pour les tres basses énergies. Cela s’explique princi-
palement par les limites des codes de transport d’électrons, telles que les modeles utili-
sés pour décrire les interactions élastiques, les interactions avec les plasmons de surface
et la traversée de la surface. Des simulations supplémentaires ont été réalisées pour des
énergies supérieures a 2 keV, notamment avec le module MicroElec. Ces simulations,
trés couteuses en temps de calculs a cause du nombre croissant d’électrons secondaires
générés, montrent une bonne cohérence avec les données de la littérature jusqu’a

10 keV pour I'aluminium, I’argent et le silicium.

4.4.  MISE EN EVIDENCE DE DEUX REGIMES DE
TRANSPORT

Les codes de Monte-Carlo sont des outils puissants pour étudier le transport
des électrons dans les matériaux, car ils permettent, en suivant pas a pas le déplacement
des électrons, d’obtenir de nombreuses grandeurs inaccessibles, ou difficilement acces-
sibles, aux expérimentateurs, telles que la profondeur atteinte par les électrons incidents

et secondaires, I’énergie moyenne perdue ou déposée lors des interactions, la profon-
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deur et énergie d’origine des électrons secondaires, etc. Ces grandeurs sont d’un grand
intérét pour obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons et établir
des modeles analytiques, comme le montrent les travaux d’Inguimbert et coll. [ING16,
ING17]. Cela est particulicrement vrai a basse énergie, ou la plupart des modéles analy-
tiques sont extrapolés a partir des modeles de haute énergie et ne permettent pas de
décrire correctement le transport des électrons.

Au cours de cette these, les deux codes de transport que j’ai développés, ont
permis d’étudier plus en détails certaines de ces observables comme les parcours ou les
énergies déposées (dose), et ont ainsi permis d’établir des lois analytiques pour caracté-
riser certaines de ces grandeurs. Nous nous sommes, tout particuliecrement intéressés a
la profondeur de pénétration des électrons incidents dans le matériau [ING16, ING17], et
a la dose ionisante, c’est-a-dire a I'énergie déposée par les électrons incidents dans le
matériau par unité de masse [ING17, PIE17]. L’étude de ces deux grandeurs nous a per-
mis de mettre en évidence I'existence de deux régimes de transport pour les électrons a

basse énergie.

4.4.1.  PROFONDEURS DE PENETRATION

Ila FIGURE 4.21 présente la profondeur de pénétration des électrons primaires
dans le silicium en fonction de I’énergie d’incidence. Nous pouvons voir qu’a haute
énergie, les simulations du code OSMOSEE sont en bon accord avec les expressions
analytiques de Gledhill [GLE73] et Young [YOU56] qui sont des ajustements de données
expérimentales. Toutefois, a plus basse énergie, les simulations du code OSMOSEE
montrent que les électrons incidents atteignent une profondeur de pénétration indé-
pendante de énergie de 'ordre de 2,4 nm.

Comme nous 'avons mentionné dans le chapitre 1, la plupart des modeles ana-
lytiques a basse énergie, ne prennent pas en compte ce palier [ING16, ING17]. Ces mo-
deles sont des extrapolations de formules validées a plus haute énergie et font
I’hypothese que la profondeur de pénétration des électrons tend vers zéro a tres basse
énergie. Cette approximation n’est pas cohérente d’un point de vue physique, car nous
pouvons observer une remontée a tres basse énergie sur les libres parcours moyens.
Cela signifie que les électrons peuvent parcourir une grande distance avant d’entrer en
collision avec d’autres électrons, de perdre leur énergie et de s'implanter dans le maté-

riau. A tres basse énergie, les électrons vont davantage interagir avec les noyaux des
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atomes, étre diffusés sans perdre d’énergie, et donc, voir la distance qu’ils sont capables

de parcourir se stabiliser et non décroitre directement vers zéro.
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FIGURE 4.21. Profondeur de pénétration des électrons dans le silicium. Les
données proviennent de Valentin et coll. [VAL12], Akkerman et coll. [AKK09],
Kurniawan et coll. [KUR07] et de Colladant et coll. [COL06]. Le trait en noir
représente les simulations du code OSMOSEE. Les profondeurs de péné-
tration sont estimées avec 100 000 électrons incidents ce qui correspond a
une incertitude d’environ 3 %. L’incertitude sur la profondeur est d’environ
10 %.

La FIGURE 4.22 représente la probabilité de réaliser une interaction élastique
pour le silicium. Cette probabilité croit fortement en dessous de 100 eV. Nous pouvons
voir sur la FIGURE 4.22 qu’a 100 eV, la probabilité d’interaction élastique de Valentin et
coll. [VAL12] est 20 % plus élevée que celle utilisée par Akkerman et coll. [AKK09] et
celle du code OSMOSEE. Pour décrire les interactions élastiques, les codes de Valentin
et coll. [VAL12] et d’Akkerman et coll. [AKK09] utilisent les sections efficaces calculées
avec le code ELSEPA de Salvat et coll. [SAL05] jusqu’a 50 eV. En dessous de cette
énergie, ces auteurs utilisent les sections efficaces de CS, issues des calculs ab initio de
Bettega et coll. [BET05]. Le code OSMOSEE utilise les sections efficaces calculées avec
le code ELSEPA de Salvat et coll. [SAL05] jusqu’a 10 eV. Par ailleurs, nous avons pu
expliquer Pécart entre les libres parcours moyens inélastiques de Valentin et coll
[VAL12] et I’Akkerman et coll. [AKK09] avec nos calculs par l'utilisation de relations de

dispersion différentes. Les écarts sur les libres parcours moyens inélastiques et élas-
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tiques se traduisent par des probabilités d’interactions élastiques différentes et peuvent
étre a Porigine de différences sur les propriétés du transport des électrons dans le maté-

riau [PIE17].
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FIGURE 4.22. Probabilité d’interaction élastique calculée pour les libres par-
cours moyens du code OSMOSEE dans le silicium. La comparaison est donnée
pour les données de Valentin et coll. [VAL12] et d’Akkerman et coll. [AKK09].

L’existence d’un palier pour les profondeurs de pénétration a basse énergie si-
gnifie que les électrons secondaires, créés avec une faible énergie au cours du déplace-
ment des électrons primaires, vont avoir un déplacement caractéristique de quelques
nanometres dans le matériau. Ces résultats impliquent que, pour avoir une modélisation
suffisamment précise — par exemple, a I’échelle du nanometre dans un composant
microélectronique -— il faut continuer le transport des électrons jusqu’a une énergie

suffisamment faible [PIE17].

4.4.2. ETUDE DES VARIATIONS DU RENDEMENT
D’EMISSION

La FIGURE 4.21 pour le silicium, et la FIGURE 4.23 qui présente le rendement
d’émission électronique et la profondeur de pénétration des électrons dans I'aluminium,

illustrent existence de deux régimes de transport pour les électrons dans les matériaux.
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FIGURE 4.23. (a) Rendement d’émission électronique et (b) profondeur de pénétration des élec-
trons dans Paluminium. Les données proviennent de Bronstein et Fraiman [BRO69], Gineste
[GIN15], Gledhill [GLE73] et Young [YOUS56]. La profondeur de pénétration du code OSMOSEE est
estimée avec 100 000 électrons incidents, ce qui correspond a une incertitude d’environ 3 %.
L’incertitude sur la profondeur est d’environ 10 %. En reprenant la FIGURE 4.21 et la FIGURE
4.14, nous retrouvons une corrélation similaire entre le rendement et la profondeur de pénétration

pour le silicium.

A tres basse énergie, en dessous de 100 eV, les électrons sont principalement

déviés dans toutes les directions par les noyaux des atomes sans perdre beaucoup
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d’énergie. Ils interagissent peu avec les autres électrons du solide qui eux leur feront
perdre leur énergie. Le transport des électrons est une sorte de diffusion ou mouvement
Brownien, et les électrons restent, en moyenne, concentrés dans les premiers nano-
metres sous la surface. En dessous de 100 eV, le parcours des électrons reste constant,
cependant, lorsque I’énergie d’incidence des électrons augmente, les électrons primaires
et secondaires ont davantage d’énergie pour franchir la barriere de potentiel de la sur-
face et s’en échapper. Il en résulte une augmentation du rendement d’émission électro-
nique (FIGURE 4.23).

A plus haute énergie, les électrons incidents sont plus pénétrants et vont at-
teindre des profondeurs plus élevées. En conséquence, les électrons secondaires créés le
long de la trajectoire des électrons primaires vont devoir parcourir une distance plus
importante avant d’atteindre la surface. Lors de leurs déplacements pour atteindre la
surface, les électrons vont perdre une grande partie de leur énergie, et s’ils atteignent la
surface, ils n’auront plus nécessairement I’énergie suffisante pour la franchir. En consé-
quence, a plus haute énergie, le rendement d’émission électronique diminue (FIGURE

4.23).

4.4.3. DOSESIONISANTES

Jusqu’a présent, nous nous sommes intéressés aux électrons qui s’échappent du
matériau ainsi qu’a leur parcours. Lorsqu’un électron incident interagit avec un solide, il
va créer une cascade d’électrons secondaires. Une partie de son énergie initiale va étre
emportée par les électrons secondaires qui s’échappent du solide, ou I’électron incident
lui-méme s’il est rétrodiffusé. Le reste de son énergie initiale va étre déposée dans le
solide par I'implantation des électrons secondaires de la cascade ou I’électron incident
lui-méme. La FIGURE 4.24. montre une comparaison entre le rendement d’émission

électronique du silicium et 'énergie déposée (en %) par les électrons dans le solide.

Nous pouvons constater que le rendement d’émission et I’énergie déposée ont
des variations opposées. En particulier, lorsque le rendement d’émission atteint un
maximum, I'énergie déposée dans le solide atteint, au contraire, un minimum. Cela est
cohérent avec le fait que, lorsque les électrons secondaires s’échappent du solide,

I’énergie déposée par les électrons primaires dans le solide est moindre.

172



Chapitre 4 : Comparaison des simulations numériques avec les mesures expérimentales

90 ¢ Silicium r L4
89 - * B Aluminium |
. 88 - s+2222¢ Silicium (rendement) 1,2 g
= e
Ty omE e g
g 86 - L g " .'.. kE
0 . L] - 0,8 ﬁ
g, 85 - ad =
v — : . % I 0,6 v
5 4 ' 5
e 83 ., , - 0,4 "g
g 8 - 3 *9 >
&5 2 L Re
- 0,2
81 - e
80 i
1 10 100 1000 10000

Energied’incidence E, (eV)

FIGURE 4.24. Rendement d’émission électronique et énergie déposée
(en %) dans le solide par les électrons pour ’aluminium et le silicium.

L’énergie déposée dans le solide par unité de masse constitue la dose ionisante.
La FIGURE 4.25 présente des calculs de dose ionisante en fonction de la profondeur des

électrons pour le silicium et 'aluminium.

Doseionisante (eV/nm)

Profondeur (nm)

FIGURE 4.25. Dose ionisante pour les électrons dans ’aluminium et le
silicium en fonction de la profondeur pour des énergies d’incidence de
20, 50, 200 et 1500 eV.
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Pour les basses énergies, nous pouvons voir également sur cette figure que la
dose ionisante varie de manicre analogue au rendement d’émission. Pour les énergies
inférieures a 200 eV, la dose ionisante reste localisée dans les premiers nanometres de la
surface. Lorsque I’énergie des électrons incidents augmente, la dose ionisante augmente
en surface et s’étend légerement en profondeur dans le matériau. Pour des énergies
supérieures a 200 eV, les électrons déposent leur énergie plus en profondeur dans le

matériau, ce qui entraine une diminution de la dose ionisante pres de la surface [PIE17].

4.5.  CONCLUSION

A travers ce chapitre, nous avons vu que le code OSMOSEE et le module
MicroElec permettaient d’obtenir des rendements d’émission et des spectres en énergie
en bon accord avec les mesures expérimentales du dispositif DEESSE et les données
de la littérature, en particulier les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69]. Ce travail
de validation a été réalisé pour I'aluminium, I'argent et le silicium, pour des énergies
entre 10 eV et 10 keV. Toutefois, a trés basse énergie, en dessous de 30 eV, méme si les
rendements d’émission obtenus par les codes sont du bon ordre de grandeur, des
différences apparaissent avec les mesures expérimentales. Il existe une part
d’incertitudes sur la précision des données expérimentales qui pourrait expliquer ces
écarts. Cependant, il faut aussi noter les limites des modeles décrivant les interactions
élastiques [SALO5], les interactions avec les plasmons de surface et la traversée de la
surface a basse énergie.

Jusqu’a présent nous nous sommes intéressés a des matériaux théoriques, c’est-a-
dire des solides semi-infinis sans rugosité. Cependant, les matériaux couramment
utilisés dans les applications spatiales présentent de 'oxydation, de la contamination ou
de la rugosité a leur surface. Nous avons vu, a travers les comparaisons des mesures
expérimentales du dispositift DEESSE et de la littérature, que méme légere, 'oxydation
de la surface pouvait expliquer des différences de rendements d’émission électronique
et de spectres en énergie pour I'aluminium et le silicium. Par contre, dans le cas de
largent, I’écart avec les mesures faites avec une incidence rasante (0=60°) peuvent
s’interpréter par un effet de la rugosité [GIN15]. Ces résultats s’expliquent par le fait,

qu’a basse énergie, les électrons restent dans les premiers nanometres sous la surface du
solide.
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La prise en compte de I’état de la surface de Péchantillon, notamment la
rugosité, nécessite l'utilisation de codes de transport d’électrons permettant la
modélisation de géométries complexes en 3D, ce qui n’est pas le cas du code
OSMOSEE qui ne fait du transport que dans un volume semi-infini. J’ai donc
implémenté les modéles physiques développés dans OSMOSEE dans le module
MicroElec du code GEANT4, afin d’étudier I'effet de structures rugueuses simples sur

le transport des électrons (chapitre 5).
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CHAPITRE § : ETUDE DE L’EFFET DE LA
RUGOSITE SUR L'EMISSION ELECTRONIQUE

5.1. INTRODUCTION

Dans les applications spatiales, les matériaux sont soumis a un environnement
qui les oxyde ou créé de la contamination a leur surface. C’est le cas, par exemple, avant
le lancement du satellite ou ils peuvent étre laissés a I'air libre pendant plusieurs mois.
De plus, les matériaux réels présentent a échelle micrométrique, ou nanométrique, de
la rugosité a leur surface. Ces parametres affectent leurs propriétés d’émission électro-
nique. Dans ce chapitre 5, nous avons choisi d’¢tudier effet de la rugosité sur ces pro-
priétés, et en particulier, sur le rendement d’émission électronique. L’étude des autres
parametres (oxydation, contamination) nécessite d’implémenter de nouveaux matériaux,
par exemple des oxydes tels que le dioxyde de silicium ou l'alumine, ce que nous
n’avons pas fait dans le cadre de ces travaux de thése mais qu’il serait possible de réali-

ser dans des travaux ultérieurs a la suite de cette thése.

Dans le chapitre 1, nous avons vu comment les électrons de basse énergie pou-
vaient étre a l'origine de dysfonctionnements dans les composants électroniques des
satellites. Nous nous sommes intéressés, en particulier, a effet multipactor qui se pro-
duit dans les équipements radiofréquences des satellites et des accélérateurs de parti-
cules. Afin de limiter cet effet, qui correspond a I'apparition d’une avalanche d’électrons
dans les composants, une des solutions adoptées consiste a utiliser des matériaux avec
un faible rendement d’émission électronique. La littérature [NIS94, PIV08] montre que,
selon les structures morphologiques qui composent la surface des matériaux, la rugosité
de la surface peut augmenter ou diminuer ce rendement. Dans ce contexte, les résultats
de cette étude sont tres intéressants pour comprendre les mécanismes d’émission élec-
tronique secondaire et permettre ainsi d’optimiser les traitements de surface qui visent a
réduire cette émission pour limiter Peffet multipactor.

L’implémentation de notre physique dans le module MicroElec du code
GEANT4, qui permet la modélisation de géométries 3D complexes, outre des applica-
tions pour la microélectronique, nous permet d’étudier les effets du relief de la surface

sur le rendement d’émission électronique. Contrairement au code OSMOSEE, le mo-
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dule MicroElec ne prend pas en compte les plasmons de surface. Toutefois, nous avons
constaté que les résultats de ces deux codes sont similaires sauf a tres basse énergie, en
dessous de 20 eV.

Dans le cadre de ces travaux de thése, nous nous sommes intéressés a I'effet de
structures morphologiques simples, telles que les rainures et les motifs en damiers.
I’objectif de cette étude est d’optimiser les parametres (hauteur, largeur, espacement)

de ces structures afin d’obtenir un faible rendement d’émission électronique.

5.1.1. DEFINITION DES DIFFERENTS EFFETS DE LA
RUGOSITE

La surface des matériaux techniques présente des reliefs qui peuvent étre répar-
tis, ou non, de maniere aléatoire. Ces structures peuvent avoir plusieurs effets opposés,

qui sont représentés sur la FIGURE 5.1.
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Le premier effet est appelé « effet de bord » et correspond au fait que les élec-
trons qui arrivent sur les pentes et les sommets des structures traversent peu de solide
et sont, en conséquence, plus susceptibles de s’en échapper. Nous pouvons prévoir que
Ieffet bord, di a des structures pointues, aura tendance a augmenter le rendement
d’émission [NIS94]. Au contraire, les électrons qui s’échappent des creux vont avoir
tendance a étre capturés par les aspérités voisines. Cet effet, appelé « effet de recollec-
tion », peut entrainer une diminution du rendement d’émission électronique. Nous

pouvons penser que cet effet, qui va nous intéresser tout particuliecrement pour dimi-
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nuer le rendement d’émission électronique, est prédominant pour des structures telles
que des rainures ou des damiers qui présentent des parois verticales.

D’autre part, les reliefs présents a la surface du solide conduisent par essence a
une augmentation de I'angle d’incidence moyen avec lequel les électrons arrivent sur le
solide. En effet, si d’un point de vue macroscopique, les électrons semblent avoir le
méme angle d’incidence, ce n’est pas le cas a une échelle microscopique, ou les élec-
trons qui arrivent sur les pentes, les sommets ou les creux des structures ne traversent
pas la surface avec le méme angle d’incidence. Or, comme nous I'avons montré précé-
demment, I'inclinaison d’un faisceau sur une surface parfaitement plane entraine une
augmentation du rendement d’émission électronique car les électrons secondaires se-
ront produits plus pres de la surface. A titre d’illustration, nous rappelons sur la FIGURE
5.2, les résultats du chapitre 4, dans lequel nous avons pu constater, pour 'aluminium et
largent, que l'angle d’incidence avait un effet d’amplification sur le rendement

d’émission électronique (noté o).

1.8 -
__ 16 - -
[s]
o _ .
4 -
T 12 - _ . ‘
o 11 = Al # Gineste (2015)
2038 1 # OSMOSEE
&0.6 . B Gineste (2015)
o, Ag
S %4 OSMOSEE
0.2 -
0] T T T 1
o} 20 40 60 8o

Angle d'incidence © (en °)

FIGURE 5.2. Evolution du rapport relatif du maximum du rendement
d’émission électronique o pour différents angles d’incidence 8 pour ’aluminium

et argent. Un angle 8 = 0° correspond a une incidence normale.

L’effet de la rugosité sur le rendement d’émission électronique correspond a
une compétition entre leffet de bord, leffet de recollection et I'angle d’incidence
moyen. Cette compétition est, par exemple, mise en évidence dans les travaux de Nis-

himura et coll. [N1S94]. Ces auteurs ont étudié I'effet de structures de forme sinusoidale,
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dont les dimensions caractéristiques sont de 'ordre de 10 nm pour la hauteur et de
40 nm pour la distance entre deux structures voisines (ou période). En faisant varier les
dimensions des structures via un code de Monte-Carlo, Nishimura et coll. [N1S94] ont
observé que, lorsque la hauteur h des structures est plus faible que leur largeur L, tel
que le rapport h/L soit compris entre 0,1 et 1, les structures ont tendance a augmenter
le rendement d’émission électronique. Ce résultat s’explique par le fait que dans cette
configuration, les pentes sont fortement inclinées, ce qui favorise 'effet de bord et
augmente I'angle d’incidence moyen des électrons. Ainsi, les électrons de basse énergie
et d’incidence oblique, qui ne peuvent pas s’échapper dans le cas d’une surface plane,
peuvent s’échapper depuis un plan incliné de la surface rugueuse. Lorsque la hauteur
des structures est plus grande que leur largeur, Nishimura et coll. [NIS94] ont constaté
une diminution du rendement d’émission électronique. Ce résultat s’explique par le fait
que dans cette configuration, 'effet de recollection est favorisé, et qu’en conséquence,
les électrons émis sont davantage recollectés par les structures morphologiques avoisi-
nantes.

Les simulations numériques de Wang et coll. [WANGD17] rejoignent les résultats
de Nishimura et coll. [N1894]. Wang et coll. [WANGD17] ont montré que la présence de
structures de forme sinusoidale ou de cones tronqués a leur sommet entraine une dimi-
nution du rendement d’émission électronique, et que cette diminution est plus faible

que celle obtenue avec des structures cylindriques.

Si Peffet de la rugosité sur le rendement d’émission électronique dépend forte-
ment de la forme des structures, il dépend également de la maniére dont sont disposées
les structures a la surface du matériau. Par exemple, les travaux de Watts et coll.
[WAT11] sur des échantillons de cuivre usinés par laser ont montré que, dans le cas
d’une distribution non uniforme des structures, lorsque le faisceau des électrons inci-
dents englobe des structures et des zones sans structure, la diminution du rendement
d’émission électronique est moins importante. Pour limiter le rendement d’émission
électronique de maniére optimale, nous devons donc suivre plusieurs conditions : con-
sidérer des structures avec une grande hauteur et une forte pente, distribuées unifor-
mément et avec une densité suffisante a la surface du matériau.

Ces conditions se retrouvent dans les travaux des expérimentateurs, tels qu’
Aguilera et coll. [AGU13]. En faisant croitre des nanofils d’oxyde de cuivre sur du
cuivre, ces auteurs ont montré qu’il est possible de diminuer fortement le rendement
d’émission électronique du cuivre technique (o0 = 1,7). Aguilera et coll. [AGU13] ont

trouvé un rendement inférieur a 1 lorsque le rapport entre la hauteur et la largeur des
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2
— les wvaleurs

nanofils est de 10° et lorsque leur densité de surface est de 10° um~
maximales pour la longueur et la largeur des nanofils étant de 1um et 10 um, respecti-
vement.

Dans cette partie nous proposons de faire des simulations de Monte-Carlo en
3D de la rugosité de la surface, ce qui a notre connaissance n’a pour l'instant jamais été

publié.

5.1.2. DESCRIPTION DE L’APPLICATION GEANT4
UTILISEE

Dans le chapitre 3, nous avons décrit les modeles physiques qui ont été implé-
mentés dans les codes OSMOSEE et MicroElec utilisés au cours de cette these (annexe
3). Afin d’¢tudier leffet de la rugosité sur les propriétés d’émission électronique des
matériaux, une application GEANT4 a été construite avec ces modeles physiques (im-
plémentés dans le module MicroElec). Dans cette application, le matériau que nous
souhaitons étudier est constitué d’un substrat, qui correspond a une base rectangulaire
de dimensions [ X Lg et d’épaisseur e, et d’'un ensemble de quatre blocs géométriques,
qui constituent les N motifs de dimensions a + b permettant de modéliser le relief de
la surface. Les blocs géométriques sont directement définis par leurs coordonnées. A
chaque déplacement de ’électron dans le solide, le code détermine si Iélectron atteint la
surface en comparant ses coordonnées avec celles des blocs géométriques. 1l est donc
possible de traiter un grand nombre de géométries différentes. La taille limite pour une

maille, dans le module MicroElec, est de 0,01 nm.

Afin de mesurer 'ensemble des électrons émis, le matériau est placé dans un
détecteur sphérique. Le faisceau d’électrons créé entre le détecteur et le matériau arrive
avec un angle d’incidence @ sur la surface, 6 étant donné par rapport a la normale de la
surface du matériau. Les électrons du faisceau incident bombardent le solide dans un
cercle de rayon 1. La FIGURE 5.3 présente une illustration de la géométrie de I'ensemble
de l'application. La géométrie de 'application, en particulier les dimensions des plots,
est totalement définie par l'utilisateur, ce qui permet de faire facilement une étude pa-

ramétrique.
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FIGURE 5.3. Représentation de la géométrie utilisée pour étudier un matériau avec

une surface rugueuse dans Papplication MicroElec.

Afin d’obtenir des simulations pertinentes, nous devons tenir compte de deux
conditions. Premic¢rement, le faisceau d’électrons ne doit pas étre plus large que le so-
lide. Dans le cas contraire, les électrons du faisceau incident arrivent directement sur le
détecteur, ce qui produit évidemment un résultat erroné. Cette condition correspond a
la relation 2r < N X (a + b). Deuxiémement, il est nécessaire que le faisceau incident
irradie plusieurs structures voisines. Cette condition évite de sous-estimer le rendement
d’émission dans le cas ou les électrons arrivent majoritairement sur un creux et sont
recapturés par les structures adjacentes ; mais évite aussi de surestimer le rendement
d’émission dans le cas ou les électrons arrivent majoritairement sur un sommet et sont

réémis par le solide. Cette condition s’éctit n < 2r/(a + b). La valeur n correspond au
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nombre de structures minimales que doit irradier le faisceau d’électrons incidents. J’ai
choisi une valeur limite de n = 2, ce qui correspond dans le cas de rainures ou de da-
miers a un ensemble de 2 creux et 2 plots.

Dans le cadre de ces travaux de thése, nous nous sommes intéressés a des struc-
tures géométriques simples telles que les rainures ou les damiers. En tenant compte des
limites de I'application, nous avons étudié ces structures pour des dimensions de I'ordre
du nanometre au millimetre. Par défaut, nos simulations correspondent a un angle

d’incidence 8 = 0°.

5.2. ETUDE DE L’EFFET DES RAINURES SUR LE
RENDEMENT D’EMISSION

Dans une premiere étude, j’ai cherché a identifier effet de rainures a la surface
des matériaux sur le rendement d’émission électronique. Dans les simulations du mo-
dule MicroElec, ces structures sont décrites pat trois parametres : leur hauteur h (ou
profondeur), leur largeur L et la distance d entre deux structures voisines. Ces notations

sont reportées sur la FIGURE 5.4.

FIGURE 5.4. Schéma des rainures utilisées (gauche) dans la premiére partie de Pétude et
(droite) dans la deuxiéme partie de ’étude.

Afin de diminuer le rendement d’émission électronique, j’ai cherché a maximiser
I'effet de recollection qui permet aux structures de capturer une partie des électrons
émis par le matériau. Pour ce faire, la premicre partie de I’étude (FIGURE 5.4, gauche) a
consisté a faire varier la hauteur h des rainures en conservant une largeur L et une dis-

tance d constantes telles que L = d. La deuxieme partie de ’étude (FIGURE 5.4, droite)

183



Chapitre 5 : Etude de I'effet de la rugosité sur ’émission électronique

a consisté¢ a diminuer la largeur L des structures en conservant une hauteur h et une
distance d constantes et telles que h = 10 d. Les simulations ont été réalisées pour

'argent et 'aluminium avec des parametres h, L et d compris entre 0,5 nm et 2 mm.

5.2.1. EFFET DE LA PROFONDEUR DES RAINURES

Dans cette premiére partie de I’étude, la largeur d des rainures et la distance L
entre deux rainures voisines sont gardées constantes et de méme valeur. La hauteur h

des rainures varie entre h = 0 nm (surface sans rugosité) et h = 2 mm.

RENDEMENT D’EMISSION ELECTRONIQUE TOTAL

La FIGURE 5.5 montre I'évolution du rendement d’émission électronique en
fonction de I’énergie d’incidence pour des structures en argent de largeur L = d=

50 pm et différentes hauteurs h.

g =
1,8
c 1,6 —&—Surface sans rugosité
Q
E 1,4 ¢ h=30pm
\g 12
o ¢ h=50 pm
=
E 0,8 ¢ h=100 pm
d
_g %9 ¢ h=500 pm
= 04
0,2 ¢ h=750 pm
o | l I @ h=imm
0 500 1000 1500
Energied'incidence (eV)

FIGURE 5.5. Evolution du rendement d’émission électronique en fonction de Pénergie
d’incidence pour de Pargent présentant a sa surface des rainures de différentes hauteurs h, de
largeur L = 50 pm et d’espacement d entre deux structures voisines d = 50 um. Les fluctua-
tions correspondent a des incertitudes. Pour les énergies inférieures a 100 eV, Perreur sur le
rendement est de 10 %. Pour les énergies supérieures, Perreur est inférieure a 4 %. Les simula-
tions ont été obtenues avec le module MicroElec.
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La courbe noire représente le rendement d’émission électronique de I'argent
théorique (structure plate) en fonction de Iénergie incidente. Pour une surface sans
rugosité, la valeur maximale du rendement d’émission de I'argent obtenue avec le mo-
dule MicroElec est de 0 =1,8. Cette valeur est atteinte pour environ 450 £ 50 eV. La
FIGURE 5.5 montre qu'une augmentation de la profondeur des rainures entraine une

diminution du rendement d’émission électronique sur 'ensemble des énergies étudiées.

RENDEMENT D’EMISSION DES SECONDAIRES ET DES RETRODIFFUSES

Afin d’évaluer plus précisément cette diminution, nous avons reporté sur la
FIGURE 5.6a et la FIGURE 5.6b, respectivement, les maxima des rendements d’émission
et les valeurs des rendements des électrons rétrodiffusés associés en fonction du rap-
port de la hauteur h sur la largeur L des structures.

La FIGURE 5.6a montre qua partit d’un rapport h/L = 10, le rendement
d’émission de I'argent devient constant et atteint une valeur proche de 0,9. Cette valeur
correspond a une diminution du rendement d’environ 50 % par rapport au matériau
théorique sans relief. Nous pouvons expliquer I'existence du palier par le fait que les
électrons secondaires, qui contribuent majoritairement au rendement d’émission élec-
troniques, sont émis de maniére isotrope. Il en résulte qu’a partir d’une certaine hauteur,
la majorité des électrons émis par le matériau sont collectés par les structures. Ia valeur
du palier dépend des parameétres L et d. Pour L < d, nous nous attendons a ce que
davantage d’électrons soient captés par les structures et, en conséquence, que cette va-
leur diminue (section 5.2.2). Pour L < d, il est possible que I'effet de recollection dimi-
nue. Toutefois, ce point n’a pas été observé dans les simulations.

La FIGURE 5.6b, qui présente les rendements d’émission des électrons rétrodif-
fusés, nous indique que leffet de recollection concerne a la fois les électrons secon-

daires et les électrons rétrodiffusés.

La FIGURE 5.6a et la FIGURE 5.6b montrent que effet des rainures est le méme
lorsque le rapport entre la hauteur h et la largeur L = d des structures est identique,
avec L et d comprises entre le nanometre et le millimétre. Nous pouvons expliquer ce
résultat par un modele analytique, que nous avons représenté par la courbe noire sur la

FIGURE 5.6a.
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FIGURE 5.6. Evolution (a) du maximum du rendement d’émission électro-
nique et (b) du rendement d’émission des électrons rétrodiffusés associé¢ en
fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L des structutes pour diffé-
rentes largeurs entre 1 nm et 1 mm. Les maxima sont calculés avec un pas
en énergie de 50 ou 100 eV pour des énergies d’incidence entre 100 et 600 eV.
Les incertitudes pour le maximum du rendement d’émission et pour les
¢lectrons rétrodiffusés sont, respectivement, inférieures a 5 % et a 10 %. Sur
la figure (a) la courbe en noire désigne le modéle analytique.
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MODELE ANALYTIQUE

Le rendement d’émission électronique total o correspond a la somme du
rendement d’émission des électrons qui s’échappent du haut des structures (noté
Ohaut), €t du rendement d’émission des électrons qui s’échappent du bas des structures
et qui ne sont pas capturés par les structures voisines (noté Opgs non capturés )- En né-
gligeant le fait que les électrons situés aux bords des structures peuvent s’échapper par

les cotés des structures, nous obtenons ’équation :

(5.1)

0 = Opqut + Obpas non capturés

A des fins de simplifications, nous supposons que l'effet des structures ru-
gueuses est identique quelle que soit I’énergie des électrons incidents. Cette hypothese
semble justifiée par les courbes de rendements de la FIGURE 5.5. Dans cette hypothese,
les rendements d’émission associés aux électrons émis par le haut des structures
Ohqut €t aux électrons émis par le bas des structures 04 (avant I’étape de recollection)
sont directement proportionnels au rendement d’émission d’émission électronique de la
suface sans rugosité — que nous notons gy — et a l'aire irradiée par les électrons inci-
dents. Le rapport des aires irradiées sur laire totale étant égal au rapport du nombre
d’électrons incidents arrivant sur la surface sur le nombre d’électrons incidents total,

nous obtenons les expressions :

L Xl L

Ohaut = 90" 1 T 0L + 4

~ dxl d
Opas = S0 T Taxl L+ d

(5. 3)

Afin d’obtenir 'expression générale du rendement d’émission électronique dans
le cas de rainures, nous allons déterminer le rendement des électrons capturés par le bas

des structures.

La FIGURE 5.7 représente une vue de dessus et une vue de face des rainures.
Nous pouvons voir que les électrons issus du bas des structures et non recollectés sont

ceux possédant un angle 8 supéricur a un angle limite 8y;, et un angle @ qui peut
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prendre toutes les valeurs sauf [—g — Qlim; —g + Q1im] U [% — Qlim; g + Quim] -

L’angle limite ¢y, tend vers 0 dans le cas ou la dimension [ est trés grande. Toutefois,
cette approximation surestime le rendement d’émission électronique pour une faible

hauteur h.

FIGURE 5.7. Schéma des rainures utilisées dans P’étude
(vue de dessus et vue de coté). Les électrons recollectés
par les structures sont situés dans I’aire en bleu.

Les angles 0 et ¢ sont définis par :

Z
tanf = ——— (5.4)
x? + y?
=Y (5. 5)
tang .

En considérant qu’en moyenne les électrons sont situés au milieu des rainures a
la coordonnée x = d /2, I'angle limite 8lim est donné en premiere approximation par

la relation :

tanf,, = (5. 6)

2h 1
d /1 + tan’p
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Dans I’hypothese ou les électrons émis suivent une distribution lambertienne, le
rendement 0 pgs non recapturés asS0ci€ aux électrons émis par le bas des structures et
non recapturés est donné par I'équation (5. 7) qui en définissant un angle B =

/2 — @iy = /2 peut étre intégrée numériquement.

Blim /2 .,
2 X f(pz_ﬁ”m felim sinfcosOdOde

O_b ¢ L = O'b
as non recapturés as fj’_’o fon/z sinfcos6dOdep (5.7)
= .7
B d 2 J'ﬁlim 1 . o t 2h 1 d
T % +dn ©=—Plim AT ‘1t tan’y ’

En reprenant les relations précédentes, nous pouvons établir expression ana-

lytique (5. 8) pour le rendement d’émission pour une surface présentant des rainures :

gL alfof’uml,2 [P 1 d@
O'—O'0L+d 00L+dn<p=—ﬁlim sin”| arctan P —1+tan2<p ¢ 5

Cette expression nous indique clairement que le rendement d’émission ne dé-
pend que des rapports des dimensions L, d et h. En particulier dans le cas L = d,
Pexpression ne depend plus que du rapport h/d. Nous avons pu observer sur la
FIGURE 5.62, de maniere générale, un bon accord entre les simulations Monte-Carlo et
I'expression analytique lorsque nous considérons le maximum du rendement d’émission

électronique pour la valeur de gy. En effet, nous retrouvons la pente pour les valeurs

h/L € [1;10] et le palier pour h > 10L.

La FIGURE 5.8 présente I’évolution des différents termes de I'expression ana-
lytique (5. 8), et nous indique que dans le cas L = d, lorsque la hauteur h augmente, le
nombre d’électrons émis par le bas des structures et non recollectés diminue jusqu’a
atteindre une valeur seuil d’environ 0,2. Le plateau observé lorsque la recollection est
maximale (h > 10L) provient ainsi majoritairement des électrons émis par le haut des
structures qui tend vers 0p/2 — soit une diminution d’environ 50 % du rendement
d’émission électronique. Cependant, pour les faibles profondeurs de rainures, le rende-
ment donné par I'expression analytique est surestimé. Ce résultat peut s’expliquer par

Papproximation B, = m/2 qui cesse d’étre valide a ces profondeurs.
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FIGURE 5.8. Etude via un modéle analytique du maximum du rendement
d’émission électronique pour un échantillon d’argent présentant des
rainures a sa surface de hauteur h, de largeur L, et de distance d = L entre
deux structures voisines. La courbe bleue correspond aux électrons émis par
le haut des structures, la courbe rouge a ceux émis par le bas et non
recollectés. La courbe verte correspond au rendement d’émission total.

POINTS DE CROSS-OVER

Lorsque le rendement d’émission électronique diminue, nous pouvons voir sur
la FIGURE 5.5 que le premier point de cross-over Ec; (0=1) est décalé vers les hautes
¢énergies. De maniere opposée, le deuxiéme point de cross-over Ec, est décalé vers les
basses énergies. Pour I'argent théorique, les simulations du module MicroElec indiquent
que le premier point de cross-over Ec; a une valeur d’environ 125,7 eV, et que le deu-
xieme point de cross-over Ec; a une valeur d’environ 3633,8 eV. Afin d’évaluer qualita-
tivement la modification des points de cross-over induite par les structures en rainures,
nous avons reporté les énergies des points de cross-over des rendements de la FIGURE
5.5 sur la FIGURE 5.9. L.a FIGURE 5.92 indique I’évolution de I’énergie des points de
cross-over Ecy en fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L des structures.
Pour les dimensions étudiées, le premier point de cross-over Ec; a une énergie qui
augmente allant de 125,7 a 448,35 ¢V. La FIGURE 5.9b présente I’évolution de I’énergie
des points de cross-over E¢,. Nous pouvons voir que pour les dimensions étudiées, le

deuxieme point de cross-over Ec¢, diminue et passe de 3727,3 a 533,1 e¢V. En tenant
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compte des incertitudes, nous obtenons pour le modele analytique une valeur de

h/L > 15 a partir de laquelle nous n’avons pas observé de point de cross-ovet.
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FIGURE 5.9. Evolution de ’énergie du (a) premier et du (b) deuxiéme points de
cross-over en fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L des structures pour
différentes valeurs de L entre le pm et le mm. Pour les dimensions étudiées, pour un
rapport h/L > 15, nous n’avons pas observé de cross-over. Les énergies des points
de cross-over ont été calculées par interpolation linéaire sur les rendements de la
FIGURE 5.5. Les rendements sont calculés avec un pas de 50 ou 100 eV entre 100 et
600 eV et un pas de 200 eV pour les hautes énergies.
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5.2.2. EFFET DE LA LARGEUR DES RAINURES

Dans cette deuxieme partie de P’étude, j’ai gardé la hauteur h et la distance d
entre deux structures voisines constantes et telles que h = 10 d. La largeur L des struc-

tures varie entre le nanomeétre et le millimetre.

RENDEMENT D’EMISSION ELECTRONIQUE TOTAL

La FIGURE 5.10 montre I’évolution du rendement d’émission électronique en
fonction de I’énergie d’incidence pour des structures en argent de dimensions d =
50 um, de hauteur h = 500 pm, et différentes valeurs de largeur L. Dans la continuité
de la FIGURE 5.5, la courbe noire représente le rendement d’émission électronique de
I'argent théorique. La courbe verte correspond aux rendements obtenus précédemment
avecd = L = 50 pm et h = 500 pm. Nous pouvons constater qu’une diminution de
la largeur des structures (ou distance séparant deux rainures) entraine une diminution

du rendement d’émission électronique.
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FIGURE 5.10. Evolution du rendement d’émission électronique en fonction de Pénergie
d’incidence pour de Pargent présentant a sa surface des rainures de hauteur h = 500 pm, de
largeur de structure L entre 1 nm et 1 mm et L et d’espacement d = 50 pm entre deux structures
voisines. Les fluctuations correspondent a des incertitudes. Pour les énergies inférieures a

100 eV, Perreur sur le rendement est de 12 %. Pour les énergies supérieures, ’erreur est inférieure
a6 %.
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RENDEMENT D’EMISSION DES SECONDAIRES ET DES RETRODIFFUSES

Afin d’évaluer plus précisément la diminution du rendement d’émission élec-
tronique observée dans la FIGURE 5.10, nous avons reporté sur la FIGURE 5.11a et sur la
FIGURE 5.11b, respectivement, les maxima des rendements d’émission et les rendements
des électrons rétrodiffusés qui leur sont associés, en fonction du rapport de la largeur

des structures L et de la distance d entre deux structures voisines.

La FIGURE 5.11a montre qu’a partit d’un rapport L/d = 0,1 le rendement
d’émission de l'argent devient constant et atteint une valeur proche de 0,35. Cette va-
leur correspond a une diminution du rendement d’environ 80 % par rapport au maté-
riau théorique. Ce résultat est en accord avec les mesures expérimentales d’Aguilera et
coll. [AGU13] qui montrent que pour une densité suffisante (10> um™), des nanofils de
cuivre ayant une hauteur trés grande par rapport a leur largeur (facteur 10”) permettent

de fortement diminuer le rendement du cuivre.

La FIGURE 5.11b, qui présente les rendements d’émission des électrons rétrodif-
fusés, nous indique que effet de recollection concerne a la fois les électrons secon-
daires et les électrons rétrodiffusés. Les FIGURE 5.11a et FIGURE 5.11b montrent que
effet des rainures est le méme quelles que soient les dimensions h et d des structures
dans le cas ou ces dimensions sont de méme rapport et sont comprises entre le nano-
metre et le millimétre. Ce résultat se retrouve sur les FIGURE 5.11a et FIGURE 5.11b qui
montrent que des structures de dimensions h/d = 100 ont un rendement d’émission
électronique plus faible que des structures de dimensions h/d = 10. En reprenant les
résultats de la premiere partie de 'étude, nous pouvons voir que ce résultat est cohérent

avec le modele analytique déterminé précédemment.

MODELE ANALYTIQUE

Nous avons pu voir sur la FIGURE 5.11, de manicre générale, un bon accord
entre les simulations Monte-Carlo et I'expression analytique. Nous retrouvons la pente

pour les valeurs L/d € [0,5; 10] et 'apparition d’un palier pour d > 10 L.
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FIGURE 5.11. Evolution (a) du maximum du rendement d’émission électronique et (b) du
maximum du rendement d’émission des électrons rétrodiffusés en fonction du rapport de la lar-
geur L sur la distance d pour différentes largeurs entre 1 nm et 1 mm. Les maxima sont calculés
avec un pas en énergie de 50 ou 100 eV pour des énergies d’incidence entre 100 et 600 eV. Les
incertitudes pour le maximum du rendement d’émission sont d’environ 15 % pour un trés faible
rapport L/d et d’environ 10 % pour L/d > 0,01. Les incertitudes pour le rendement des élec-
trons rétrodiffusés associés sont d’environ 16 % pour un faible rapport L/d et d’environ 10 % pour
L/d > 0,1 sauf pour les ptemiers points de la coutbe h = 100 pm et d = 1um ou les incerti-
tudes sont d’environ 30 %. Sur les deux figures, les barres d’erreur sont de la taille des points. La
courbe noire correspond au modéle analytique déterminé précédemment.
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LLa FIGURE 5.12. présente I’évolution des différents termes de I'expression ana-
lytique (5. 8), et nous indique que dans le cas h = 10 d, lorsque la largeur L des struc-
tures diminue, le nombre d’électrons émis par le haut des structures diminue jusqu’a
atteindre une valeur proche de 0. De mani¢re opposée, le nombre d’électrons émis par
le bas des rainures et non recollectés augmente. Ce résultat s’explique par le fait que
plus la largeur L est réduite, plus le nombre d’électrons incidents arrivant sur le bas des
rainures est élevé. Nous avons vu précédemment que le modele surestimait les électrons
émis et non recollectés par les structures voisines. Ce point explique la surestimation du
palier pour les rapports L/d faibles. 1.’écart apparait pour une valeur L = 5 pm envi-

ron.

16 —a—terme haut

1,4 —e—terme bas

LI

Maximum du rendement d'émission
o
o)

0,0001 0,01 1 100

Largeur L/ distanced

FIGURE 5.12. Etude via un modéle analytique du maximum du
rendement d’émission électronique pour un échantillon d’argent
présentant des rainures a sa sutface de hauteur h = 10 d, de largeur de
structutes L qui varie, et de distance d fixe entre deux structures
voisines. La courbe bleue correspond aux électrons émis par le haut
des structures, la courbe rouge a ceux émis par le bas et non

recollectés. La courbe verte correspond au rendement d’émission total.

Nous avons retrouvé un résultat similaire pour les électrons rétrodiffusés. Par
ailleurs, dans le cas ou h = 100 d, nous retrouvons une tendance similaire aux simula-
tions Monte-Carlo. En effet, nous pouvons voir sur la FIGURE 5.11 qu’une augmenta-

tion de la profondeur h diminue la valeur du palier pour L/d < 0,1.
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Ia FIGURE 5.13 présente I’évolution des différents termes de I'expression ana-
lytique (5. 8), dans le cas ou h = 10 L lorsque la distance d entre deux structures di-

minue et que la largeur L est gardée constante.
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FIGURE 5.13. Etude via un modéle analytique du maximum du rendement
d’émission électronique pour un échantillon d’argent présentant des rainures a
sa surface de hauteur h = 10 d, de largeur L fixe, et de distance d qui varie
entre deux structures voisines. La courbe bleue correspond aux électrons émis
par le haut des structures, la courbe rouge a ceux émis par le bas et non
recollectés. La courbe verte correspond au rendement d’émission total.

Nous pouvons constater que lorsque le rapport d/L est grand, nous retrouvons
un rendement tres élevé. Ce résultat s’explique par le fait que les électrons incidents
arrivent majoritairement sur le bas des rainures. En ce sens, nous nous attendons a
retrouver un rendement identique a celui de I'argent sans rugosité. Nous pouvons ex-
pliquer I’écart entre la valeur attendue et la valeur observée par le fait que notre expres-
sion analytique surestime le nombre d’électrons émis par le bas des structures et non
recollectés. A I'opposé, lorsque la largeur des rainures diminue, les électrons issus du
bas des structures sont presque entiecrement recollectés par les structures voisines. et les
¢lectrons incidents arrivent davantage sur le haut des structures. La compétition entre
ces deux tendances explique I'existence d’un optimum pour le maximum du rendement
d’émission électronique. Nous obtenons cet optimum pour h = 10 L, etd = 2 L (dans

le cas ou L est fixe).
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CAS LIMITES POUR LES STRUCTURES EN RAINURES

En tenant compte des limites de I'application GEANT4 que nous avons utili-
sée, nous avons donné des résultats pour des structures de dimensions caractéristiques
entre le nanomeétre et le millimetre. Cependant, nous pouvons voir, par des considéra-
tions géométriques simples, qu’il existe des cas limites, non atteints dans ces dimen-

sions, que nous avons représentés sur la FIGURE 5.14.

@) (b) ©

FIGURE 5.14. Cas limites de géométrie pour les rainures. La surface est modélisée par (a) des
rainures de tres faible largeur, (b) des rainures de trés grande largeur, et (c) des rainures de trés
faible largeur et trés rapprochées les unes des autres.

Dans le cas de rainures de tres faible largeur (a), la plupart des électrons inci-
dents arrivent sur le sommet des structures. De méme, lorsque les rainures sont tres
larges (b), les électrons incidents arrivent majoritairement sur le fond des rainures. Nous
nous attendons alors a ce que ces configurations donnent des résultats similaires a ceux
d’un matériau sans rugosité.

En combinant les configurations (a) et (b), nous pouvons obtenir la configura-
tion (c) dans laquelle les rainures et la distance qui les séparent sont de tres faibles lar-
geurs. Dans cette configuration, les électrons peuvent traverser plusieurs structures
adjacentes. Dans ce cas, nous avons une diminution du rendement d’émission électro-
nique uniquement si le matériau est suffisamment grand pour que les électrons ne puis-

sent pas s’échapper par ses cotés et atteindre directement le détecteur.

197



Chapitre 5 : Etude de I'effet de la rugosité sur ’émission électronique

5.2.3. COMPARAISON ENTRE L’ARGENT ET
L’ALUMINIUM

Les simulations présentées précédemment dans les sections 5.2.1 et 5.2.2 et réa-
lisées pour I'argent ont été faites de manicre analogue pour I'aluminium. I.a FIGURE 5.15
présente une comparaison du rendement d’émission électronique relatif, pour ces deux
matériaux, en fonction du rapport de I'espacement d entre deux structures sut la largeur
L des structures. Le rendement d’émission des deux matériaux théoriques correspond a
100 %. La FIGURE 5.15 montre que les résultats obtenus sont similaires pour les deux
matériaux. Pour des dimensions L/d = 0,1 et h/d = 10, la diminution du rendement
observée pour I'aluminium est également d’environ 80 %. Nous retrouvons le résultat
mis en avant par le modele analytique simple que nous avons décrit précédemment :

Ieffet des rainures est purement géométrique.

100 -

3
E? 90 - Ag Al

==
E Ou 80 T
B o *pseoum Lesoum(Ag) *®

g [
E S 6o # p=300 pm, L=30 pm (Ag) @
= .2
YE 50 p=500 pm, L=50 pm (Al)
- :u
Tﬁ = 40 ©® p=300 pm, L=30 pm (Al) '
= g g
S g 307 ®
i)
2 = 20 (] 2
. — E .
E. 10 -
A

0 T T T TTTTTo T T T TTTTTI T T T TTTTTT]
0,00001 0,001 0,1 10

Hauteur h/ largeur L

FIGURE 5.15. Evolution du rendement relatif de Pargent présentant des rai-
nutres a sa sutface en fonction du rapport de la distance d entre deux structures
sur la largeur L des structures et une hauteur h des rainures h = 10d pour dif-
férentes valeurs de d pour Pargent et ’aluminium. La valeur de 100 % corres-
pond au rendement des matériaux théoriques.
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5.3.ETUDE DE L’EFFET DES DAMIERS SUR LE
RENDEMENT D’EMISSION

Dans une deuxieme étude, jai cherché a identifier 'effet des damiers a la sur-
face des matériaux sur le rendement d’émission électronique. Dans les simulations, ces
structures sont décrites pat trois parametres : leur hauteur h, leur largeur L et la distance
d entre deux structures voisines. Ces notations sont reportées sur la FIGURE 5.16 et sont
analogues aux notations des sections précédentes.

De maniére similaire a 'étude de Peffet des rainures décrite dans la section 5.2,
la premicere partie de étude (FIGURE 5.16, gauche) a consisté a varier la hauteur h des
damiers en conservant la largeur L et la distance d constantes telles que L = d. La deu-
xieme partie de ’étude (FIGURE 5.16, droite) a consisté a diminuer la distance d entre
deux damiers en conservant une hauteur h et une largeur L constantes et telles que
h =10 L. Les simulations ont été réalisées pour I'argent avec des parametres h, L et

d compris entre 0,5 nm et 2 mm.

FIGURE 5.16. Schéma des rainures utilisées (gauche) dans la premiére partie de ’étude
et (droite) dans la deuxieme partie de étude.

5.3.1. EFFET DE LA HAUTEUR DES DAMIERS

Dans cette premicre partie de étude, j’ai gardé la largeur L des damiers et la dis-
tance d entre deux structures voisines constantes et de méme valeur. L.a hauteur h des

damiers varie entre 0 nm (surface sans rugosité) et 2 mm.
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RENDEMENT D’EMISSION ELECTRONIQUE TOTAL

La FIGURE 5.17 montre I’évolution du rendement d’émission électronique en
fonction de Pénergie d’incidence pour des structures en argent de largeur L = d =
50 ym et de différentes hauteurs h. La courbe noire représente le rendement
d’émission électronique de I'argent théorique. De maniére similaire aux rainures, les
simulations du module MicroElec montrent qu’une augmentation de la hauteur des
damiers entraine une diminution du rendement d’émission électronique. Un résultat
similaire a été observé sur les simulations Monte-Carlo de Ye et coll. [YE17] sur des

nano-cones de dimensions entre le nanomeétre et le micrométre en cuivre et en aciet.

=—¢—Surface sans rugosité

¢ h=30 pm

LIS

Rendement d'émission

h=100 pm
¢ h=500 pm
¢ h=1mm

¢ h=2mm

0 T T T 1

0 200 400 600 8oo
Energied'incidence (eV)
FIGURE 5.17. Evolution du rendement d’émission électronique en fonction de Pénergie
d’incidence pour de Pargent présentant a sa surface des damiers de différentes hauteurs h, de
largeur L = 50 pm et d’espacement d = L entre deux structures voisines. Les fluctuations cor-

respondent a des incertitudes. Pour les énergies inférieures a 100 eV, P’etreur sur le rendement

est de 10 %. Pour les énergies supérieures, ’erreur est inférieure a 4 %.

RENDEMENT D’EMISSION DES SECONDAIRES ET DES RETRODIFFUSES

Afin d’évaluer plus précisément cette diminution, nous avons reporté sur la
FIGURE 5.18a et la FIGURE 5.18b, respectivement, les maxima des rendements
d’émission et les rendements d’émission des électrons rétrodiffusés associés, en fonc-

tion du rapport de la hauteur h sur la largeur L des damiers.
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FIGURE 5.18. Evolution (a) du maximum du rendement d’émission élec-
tronique et (b) du rendement d’émission des électrons rétrodiffusés associé
en fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L des damiers pour
différentes largeurs entre 1 nm et 1 mm. Les maxima sont calculés avec un
pas en énergie de 50 ou 100 eV pour des énergies d’incidence entre 100 et
600 eV. L’incertitude des maxima du rendement d’émission est inférieure a
5 %. L’incertitude des rendements des électrons rétrodiffusés est d’environ
10 %.

La FIGURE 5.18a montre qu’a partit d’un rapport h/L = 10, le rendement
d’émission de I'argent devient constant et atteint une valeur proche de 0,9. Cette valeur

correspond a une diminution du rendement d’environ 50 % par rapport au matériau
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théorique. De maniere similaire aux rainures, la valeur du palier est conditionnée par le
rapport des surfaces en haut et en bas des structures.

IL.a FIGURE 5.18b, qui présente les maxima des rendements d’émission des élec-
trons rétrodiffusés, nous indique que leffet de recollection concerne I'ensemble des
électrons. Les FIGURE 5.18a et FIGURE 5.18b montrent que I'effet des damiers est le
méme quelles que soient les dimensions L et d des structures pour L = d, avec L et d
comprises entre le nanometre et le millimetre. Nous pouvons expliquer ce résultat par

un modele analytique, tel que représenté par la courbe noire sur la FIGURE 5.18a.

MODELE ANALYTIQUE

De méme que pour les rainures, les rendements d’émission électronique associ-
és aux électrons émis par le haut des damiers 0Opgqy¢ et aux électrons émis par le bas des
structures 0pq¢ (avant étape de recollection) sont directement proportionnels a 0y et a

Iaire irradiée par les électrons incidents :

L® 5.9
O-haut:O'OLz_I_dz (5-9)

d? (5. 10)
Pbas = 0 TR

Afin d’obtenir 'expression du rendement d’émission électronique dans le cas de
damiers de dimensions L = d, nous allons déterminer le rendement des électrons re-

capturés par le bas des structures.

La FIGURE 5.19. représente une vue de dessus et une vue de face des damiers.
Dans la configuration L = d, nous pouvons considérer que les électrons qui ne sont
pas recollectés par les quatre structures sont les électrons qui atteignent le sommet
d’une demi-spheére de rayon correspondant d/2 = L/2. Dans cette hypothése, les élec-
trons issus du bas des structutres et non recollectés sont ceux possédant un angle 8 su-

érieur a un angle limite 0;;,,,. Nous pouvons considérer ’anele limite 8;;,,, tel que :
P g lim P g lim q

tanbi, = = (5.11)
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5

FIGURE 5.19. Schéma des damiers utilisés dans I’étude (vue de dessus et vue de

c6té). Les électrons recollectés par les structures sont situés dans I’aire en bleu.

Dans I’hypothese ou les électrons émis suivent une distribution lambertienne, le

rendement d’émission associé aux ¢lectrons émis par le bas des structures et non recap-

turés est donné par I’équation (5. 12).

O pas non recapturés — Obas

2 /2 .
f(p:() f@lim sinBcosfdOde

f;:o fon/z sinfcosOdOde

d? V2h
— — ¢jn? R
= 0073 P [1 sin“(arctan( 7 )l . 12)
| |
az | 1 |
=002 g2 2
L+ <T>
Nous déduisons I'expression analytique (5. 13) :
LZ 2
— (5.13)

i i

ll — sinz(arctan(?)l

Nous avons vu sur la FIGURE 5.18, de maniére générale, un bon accord entre les

simulations Monte-Carlo et cette expression analytique. En effet, nous retrouvons la

pente pour les valeurs h/L € [0,1; 10] ainsi que le palier pour h > 10L. Nous pou-
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vons remarquer que lorsque la hauteur h des damiers devient tres grande, expression
analytique se simplifie en 0 = gy /2.

Ila FIGURE 5.20 présente I’évolution des différents termes de I'expression ana-
lytique (5. 13), et nous indique que dans le cas ou L = d, 'augmentation de la hauteur
permet surtout la diminution du nombre d’électrons émis par le bas des structures. Ce

résultat est attribué a ’effet de recollection.

1,8
, —e—terme haut
1,6 ) n
B 5 —eo—terme bas
| 1)4 \\ "
; 1,2 o —o—Total

Maximum du rendement d'émission

0,1 1 10 100
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FIGURE 5.20. Etude via un modéle analytique du maximum du rendement
d’émission électronique pour un échantillon d’argent présentant des
damiers a sa surface de hauteur h = 10 L, de largeur L, et de distance d
entre deux structures voisines. La courbe bleue correspond aux électrons
émis par le haut des structures, la courbe rouge a ceux émis par le bas et
non recollectés. La courbe verte correspond au rendement d’émission total.

POINTS DE CROSS-OVER

La FIGURE 5.21a indique I’évolution de I’énergie des premiers points de cross-
over Ecy en fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L des damiers. La

FIGURE 5.21b présente I’évolution de I’énergie des deuxiemes points de cross-over.

Pour les dimensions que nous avons étudiées, nous pouvons voir que le premier
point de cross-over Ec¢y a une énergie qui augmente, allant de 177,93 a 384,23 eV. Au

contraire, le deuxiéme point de cross-over Ec, diminue et passe de 2480,2 a 497,70 eV.

204



Chapitre 5 : Etude de I'effet de la rugosité sur ’émission électronique

450 7
400 - '
350 7
300 -

250 - ol
. 30 pm

200 - & W1-50 pim

150 -

Energie Ec, (eV)

100 Ag

o T 1
o 2 4
Hauteur h/ largeur L
(@)

3000
2500 - ’

2000 - Ag
1500 - ¢ L=30 pm
1000 - M L=50 pm

500 - ’

0] T 1

Energie Ec, (eV)

0 2 4
Hauteurh / largeur L

(b)

FIGURE 5.21. Evolution de P’énergie du (a) premier et du (b) deuxiéme
points de cross-over en fonction du rapport de la hauteur h sur la largeur L
des damiers pour différentes valeurs de L entre 1 pm et 1 mm. Pour un rap-
port h/L > 5, nous n’avons pas observé de ctross-over. Les énergies des
points de cross-over ont été calculées par interpolation linéaire sur les ren-
dements de la FIGURE 5.17. Les rendements sont calculés avec un pas de 50
ou 100 eV entre 100 et 600 eV et un pas de 200 eV pour les hautes énergies. Le

mod¢le analytique donne une valeur limite de h/L > 1, 16.
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5.3.2. EFFET DE LA LARGEUR DES DAMIERS

Dans cette deuxiéme partie de I’étude, de maniere parfaitement analogue aux
rainures, j’ai gardé la hauteur h et la la distance d entre deux structures voisines cons-
tantes et telle que h = 10 d. La largeur L des damiers varie entre le nanometre et le

millimeétre.

RENDEMENT D’EMISSION ELECTRONIQUE TOTAL

La FIGURE 5.22 montre I’évolution du rendement d’émission électronique en
fonction de Iénergie d’incidence pour des structures en argent de distance d entre deux
structures voisines telles que d = 50 um, de hauteur h = 500 pm et différentes va-

leurs de largeurs L.
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FIGURE 5.22. Evolution du rendement d’émission électronique en fonction de Pénergie
d’incidence pour de I’argent présentant a sa surface des damiers de hauteur h = 500 pm, de
largeur L entre 10 pm et 1 mm et d’espacement d entre deux structures voisines d = 50 pm. Les
fluctuations correspondent a des incertitudes. A Pexception des courbes pour L = 1 pum et
L = 0,1 pm, pour les énergies inférieures a 100 eV, Perreur sur le rendement est de 12 %. Pour
des énergies supérieures, Perreur est inférieure a 6 %. Pour les courbes pour L =1 pum et

L = 0,1 pm, Perreur est inférieure a 30 %.
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La courbe noire correspond au rendement d’émission électronique de I'argent
théorique. La courbe verte correspond aux rendements obtenus précédemment avec
d =L =50pumeth =500 pum. De maniére similaire aux rainures, les simulations du
module MicroElec montrent qu’une diminution de la largeur L des damiers entraine

une diminution du rendement d’émission électronique.

RENDEMENT D’EMISSION DES SECONDAIRES ET DES RETRODIFFUSES

De maniere analogue au cas précédent, nous voyons sur la FIGURE 5.23a, qui
montre les maxima des rendements d’émission en fonction du rapport de la largeur L

sur la distance d entre deux structures, que le rendement d’émission de I'argent diminue

significativement.
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FIGURE 5.23. Evolution (a) du maximum du rendement d’émission électronique et (b) du ren-
dement d’émission des électrons rétrodiffusés associé en fonction du rapport L/d pour diffé-
rentes largeurs L entre 1 nm et 1 mm. Les maxima sont calculés avec un pas en énergie de 50 ou
100 eV pour des énergies d’incidence entre 100 et 600 eV.

Pour un rapport L/d = 0,1, le rendement atteint une valeur proche de 0,35.
Cette valeur correspond a une diminution du rendement d’environ 80 % par rapport au
matériau théorique. La FIGURE 5.23b, qui présente les maxima des rendements

d’émission des électrons rétrodiffusés, nous indique que P'effet de recollection concerne
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I'ensemble des électrons. L’effet des damiers reste identique, quelles que soient les di-
mensions h et d des structures, dans le cas ou le rapport entre ces dimensions est con-
servé, pour des dimensions entre le nanometre et le millimetre. De manicre similaire
aux rainures, nous pouvons conclure que P'effet des damiers ne dépend que du rapport

entre les dimensions des structures.

5.3.3. COMPARAISON ENTRE LES RAINURES ET
LES DAMIERS

Nous avons pu voir a travers les résultats précédents que I’ajout de rainures ou
de damiers permet d’obtenir une diminution significative du rendement d’émission élec-
tronique. La FIGURE 5.24 présente une comparaison du maximum du rendement
d’émission électronique de l'argent lorsque la hauteur h (ou la profondeur) augmente
pour les deux types de structures, dans le cas ou les autres dimensions des structures

sont constantes et égales.
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FIGURE 5.24. Comparaison du maximum du rendement d’émission électro-
nique de P’argent présentant des rainures ou des damiers en fonction du rapport
de la hauteur h sur la largeur L des structures, pour des dimensions d = L =
50pymetd =L = 30 um.
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Nous pouvons constater que les damiers permettent d’obtenir un rendement
d’émission électronique inférieur a I'unité pour une hauteur plus faible que les rainures.
Ce résultat est mis en évidence sur la FIGURE 5.25 qui reporte les valeurs des rapports de
la hauteur h des structures sur la largeur L a partir desquels nous n’avons pas observé
de point de cross-over. Malgré le faible nombre de points, nous pouvons constater sur
la FIGURE 5.25 que le rendement d’émission électronique de l'argent ne présente pas de
points de cross-over a partir d’'une hauteur plus faible pour les damiers que pour les
rainures. Toutefols, nous nous attendons a ce que cet écart soit moins marqué pour les

structures de faibles dimensions.
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FIGURE 5.25. Comparaison des rapports de la hauteur h sur la largeur
L pour lesquels il n’y a pas de points de cross-over pour la courbe de ren-
dement d’émission électronique de Pargent, dans le cas de rainures et de
damiers. L’incertitude correspond a P’écart des parameétres entre deux si-

mulations.

Un comportement similaire est visible sur la FIGURE 5.26, qui présente une
comparaison du maximum du rendement d’émission électronique en fonction du rap-
port de la distance d entre deux structures voisines sur la largeur L pour les deux types
de structures. Nous pouvons observer que pour des rapports L/d trés faibles, dans le
cas de hauteur h = 10 d, les deux structures permettent d’obtenir un rendement
d’émission électronique constant. Ce rendement est beaucoup plus faible dans le cas de

motifs en damiers que dans le cas des rainures. La diminution maximale du rendement
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d’émission électronique est d’environ 98 % pour les damiers, et d’environ 84 % pour les

rainures.
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FIGURE 5.26. Comparaison du maximum du rendement d’émission électro-
nique de Pargent en fonction du rapport de la distance d entre deux structures

voisines sur la largeur L dans le cas rainures et de damiers.

5.4. DISCUSSION : APPLICATIONS A DES
SYSTEMES REELS

Dans ce chapitre 5, grace aux modifications que nous avons apportées au mo-
dule MicroElec, nous avons modélisé des échantillons d’aluminium et d’argent avec des
rugosités simples a leur surface. Toutefois, les matériaux étudiés ne présentent pas
d’oxydation, ni de contamination. Le relief ayant un effet purement géométrique, nous
nous attendons a ce que, pour un matériau oxydé, contaminé ou possédant une couche
d’eau a sa surface, ces structures morphologiques entrainent la méme diminution rela-
tive du rendement d’émission électronique. L.a comparaison de cette diminution relative
entre les simulations MicroElec et des mesures expérimentales du dispositif DEESSE

sur de largent exposé a lair présentant des damiers a sa surface est illustrée sur la
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FIGURE 5.27. Nous pouvons voir un bon accord entre les simulations et les données
expérimentales, I’écart moyen sur les rendements relatifs étant au maximum d’environ
7 %. Toutefois, il s’agit d’'un rendement relatif et nous devons, pour estimer correcte-
ment les rendements d’émission électronique des matériaux réels prendre en compte la

contamination et ’'oxydation a leur surface.
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FIGURE 5.27. Diminution relative en % du rendement d’émission électronique

\

pour de P’argent présentant des damiers a sa surface. Le rendement d’émission
¢électronique de P’argent sans rugosité est de 100 %. Les mesures du dispositif
DEESSE sont des mesures sur de ’argent exposé a I’air.

Nous avons présenté, dans ce chapitre, des simulations de rendement
d’émission électronique pour une incidence normale 8 = 0°. Dans le cas de systemes
réels, les électrons peuvent arriver sur la surface du matériau avec un angle d’incidence
rasant ou différent pour chaque électron. La FIGURE 5.28 montre, dans le cas de rai-
nures, que lorsque les électrons arrivent avec une incidence isotrope (distribution lam-
bertienne), la diminution du rendement d’émission électronique est moins importante
que pour une incidence normale 8 = 0°. Ce résultat, qui peut s’expliquer par
I'augmentation de 'angle d’incidence moyen des électrons, ne remet pas en cause le fait
que l'atténuation du rendement d’émission en fonction des rapports entre les diffé-

rentes dimensions des structures reste similaire.
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FIGURE 5.28. Rendement d’émission électronique pour un angle d’incidence
0 = 0° et un angle d’incidence aléatoire entre 0 et 90°, suivant une distribution

lambertienne pour de Pargent présentant des rainures de hauteur h = 500 um et

de largeur L = 50 pm a sa sutface.

Par ailleurs, dans le cas de systemes réels, nous devons également prendre en
compte des contraintes ou des effets supplémentaires liés au fonctionnement du sys-
teme. Par exemple, dans certaines applications comme les accélérateurs de particules,
l'utilisation d’un champ magnétique peut avoir un fort impact sur l'incidence des élec-
trons et ainsi modifier les rendements d’émission électronique [WANGO7]. Par exemple,
dans le cas d’'un champ magnétique paralléle a la base des structures, I'effet du champ
magnétique tend a réduire les rendements car il a tendance a augmenter les angles
d’incidences [WANGO07].

Dans les équipements radiofréquences, les dimensions de la rugosité sont con-
traintes par les besoins de lapplication. En effet, si les dimensions des structures
Astructure sont du méme ordre de grandeur que la longueur d’onde A4y g6 rr du signal
a transmettre, des effets d’interférences peuvent se produire. L’effet du relief de la sur-
face étant le méme a différentes échelles, tant que les rapports entre les dimensions sont
conservés, cela permet de toujours trouver des conditions de réduction de I’émission
électronique compatibles avec les ondes radiofréquences utilisées dans les systemes. Par
exemple, en utilisant des structures de dimensions comprises entre le nanometre et le
millimeétre, nous obtenons la condition dgprycture K donde RF OO donde rr = 50 mm
pour une onde de 6 GHz. Cependant, les aspérités de la surface peuvent entrainer une

perte de la puissance de 'onde radiofréquence que I'on souhaite transmettre. Dans le
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but d’éviter le déclenchement de I'effet multipactor dans ces composants (chapitre 1), il
est alors nécessaire de réaliser un compromis entre la diminution du rendement

d’émission électronique et la perte de puissance de 'onde radiofréquence.

5.5.  CONCLUSION

Nous avons vu, a travers ce chapitre 5, que 'impact de la rugosité sur le rende-
ment d’émission électronique est le résultat d’'une compétition entre différents méca-
nismes. D’une part, 'effet de bord, qui correspond au fait que les électrons incidents
arrivant sur les sommets des structures morphologiques rencontrent peu de maticre et
est donc plus susceptibles d’entrainer une augmentation du rendement d’émission.
D’autre part, 'augmentation de I'angle d’incidence moyen des électrons, due a la pré-
sence de pentes, entraine également une augmentation du rendement d’émission élec-
tronique car en moyenne les électrons secondaires sont produits plus pres de la surface
du matériau. A 'opposé, I'effet de recollection, qui correspond au fait que les électrons
émis entre deux structures morphologiques sont susceptibles d’étre capturés par les
reliefs avoisinants, permet une diminution du rendement d’émission électronique. Afin
d’étudier leffet de recollection, nous nous sommes intéressés au cas de structures mot-

phologiques simples telles que les rainures et les damiers.

Nos simulations pour I'argent et 'aluminium théoriques ont montré que la pré-
sence de rainures ou de damiers, de largeur L entre le nanometre et le millimetre, de
hauteur h = 10d, et de largeur L = 0,1 d entre les structures, permettait de diminuer le
rendement d’émission électronique d’environ 80 % par rapport au rendement du maté-
riau sans relief, pour une incidence normale du faisceau incident. Nous avons pu cons-
tater que pour des dimensions égales, les damiers permettent d’obtenir une meilleure
diminution du rendement. Pour des structures de grande hauteur et de faible largeur
telles que h = 10d et L = 0,001d, la diminution du rendement, pour des électrons
arrivant en incidence normale, est d’environ 84 % pour les rainures et d’environ 98 %
pour les damiers. En comparant, les simulations de I'argent théorique a des mesures
expérimentales du dispositif DEESSE sur de I'argent exposé a I'air, et a des simulations
sur de 'aluminium théorique, nous avons pu constater que I'effet de la rugosité est pu-
rement géométrique. Ce résultat signifie que 'utilisation de rainures ou de damiers pour

diminuer le rendement d’émission électronique peut également s’appliquer a des maté-
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riaux techniques, qui présentent de 'oxydation ou de la contamination. En ce sens, les
résultats de ces travaux de these offrent des perspectives intéressantes pour les applica-
tions nécessitant des matériaux avec un faible rendement d’émission électronique, telles

que les applications spatiales [SEMO08], ou les accélérateurs de particules [WANGO7].
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I’espace est un milieu tres contraignant pour les équipements embarqués a bord
des satellites. Les électrons, ions, et protons de haute énergie qui les bombardent conti-
nuellement peuvent pénétrer a I'intérieur de leurs composants électroniques et engen-
drer des dysfonctionnements [STA88]. C’est le cas, par exemple, de 'effet multipactor,
qui correspond a l'apparition d’une avalanche d’électrons de basse énergie dans les
composants radiofréquences, et des effets de dose qui se produisent dans les compo-
sants microélectroniques.

Afin d’atténuer les effets des particules de Ienvironnement spatial dans les
composants des satellites, il est nécessaire d’obtenir une meilleure compréhension du
transport des électrons et, notamment, a basse énergie. La prise en compte de ces élec-
trons nécessite des outils numériques, tels que les codes de transport de particules utili-
sant la méthode statistique de Monte-Catlo, valides jusqu’a des énergies de quelques eV
et a des échelles de l'ordre du nanometre. De tels codes permettent d’accéder a un
grand nombre de parametres critiques pour les applications, tels que le rendement
d’émission électronique, les spectres en énergies, les parcours, les profondeurs caracté-
ristiques, les doses ionisantes, les profondeurs d’échappement, etc. Au cours de ces
travaux de these, nous nous sommes tout particulicrement intéressés au rendement
d’émission électronique qui régit le seuil de déclenchement de leffet multipactor

[K1S98].

Aux énergies considérées (10 eV — 2 keV), les électrons restent dans les pre-
miers nanometres de la surface des matériaux. En conséquence, Iétat de la surface, tel
que Poxydation, la contamination ou la rugosité, peut avoir un impact important sur les
propriétés d’émission électronique des matériaux [GIN15] — et donc pour les applica-
tions. L’état de la surface n’est habituellement pas pris en compte dans les codes de
transport. Dans ce contexte, 'objectif de ces travaux de these est double : d’une part, il
s’agit d’obtenir une meilleure compréhension du transport des électrons de basse éner-
gie dans les matériaux, et notamment, de déterminer des parameétres critiques pour les
applications tels que le rendement d’émission électronique ou les densités d’ionisations
produites ; d’autre part, il s’agit de développer un code de transport pour les électrons a
basse énergie permettant la modélisation de géométries 3D complexes pour prendre en

compte I’état de la surface dans les simulations.
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A basse énergie, le transport des électrons est le résultat d’'une compétition
entre différentes interactions : les interactions avec les noyaux, les interactions indivi-
duelles avec les électrons faiblement liés de la bande de conduction (métal) ou de la
bande de valence (semi-conducteur, isolant), les excitations de plasmons de volume ou
de plasmons de surface, les interactions avec les électrons de ceeur, les processus de
désexcitation Auger, les interactions avec les phonons (semi-conducteur, isolant), et la
traversée de la barriére de potentiel de la surface. Dans un code de Monte-Carlo, cette
compétition est gérée par I'entremise des libres parcours moyens associés aux sections
efficaces de chacune des différentes interactions.

La détermination de ces libres parcours moyens est complexe et dépend, entre
autres, aux énergies qui nous intéressent, de la structure des bandes électroniques des
matériaux. Pour s’affranchir des disparités des structures de bandes électroniques, nous
avons choisi d’utiliser la théorie de la fonction diélectrique [NIK12], en particulier le
modele de Ritchie et Howie [RIT77], aussi appelé « modéle de Drude étendu », qui pré-
sente 'avantage de fournir, a partir de données expérimentales [PALI97], des informa-
tions sur les transferts en énergie avec les électrons les plus faiblement liés de la bande
de valence et de la bande de conduction. Ce mode¢le a ainsi 'avantage de pouvoir dé-
crire, 2 la fois, les métaux, les semi-conducteurs et les isolants.

La principale difficulté rencontrée a été d’obtenir de maniére séparée, en utili-
sant des criteres pour I’énergie de I’électron incident, pour I’énergie transférée et pour le
moment transféré dans les équations du modcle, les libres parcours moyens associés
aux interactions avec les électrons de ceeur, aux interactions individuelles avec les élec-
trons faiblement liés des bandes de conduction et de valence, et aux interactions avec
les plasmons de volume. En adaptant les équations du mod¢le [KUH99], nous avons
aussi calculé le libre parcours moyen associé aux interactions avec les plasmons de sur-
face. Les libres parcours moyens, que nous avons obtenus pour les différentes interac-
tions, étant en bon accord avec les données de la littérature, ces premiers travaux nous
ont permis d’étendre le code OSMOSEE, développé par TONERA et le CNES, et le
module MicroElec, implémenté par le CEA dans le code GEANT4, a trois matériaux :

I'aluminium, 'argent et le silicium.

Afin de valider les simulations des nouvelles versions des codes OSMOSEE et
MicroElec, nous nous sommes intéressés aux grandeurs caractéristiques de ’émission
¢lectronique, telles que les spectres en énergie et les rendements d’émission. Ces gran-
deurs, accessibles par des mesures expérimentales, permettent de vérifier la cohérence

des énergies transférées pour les différentes interactions, ainsi que le nombre
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d’électrons émis par le solide. Pour ces deux grandeurs, les simulations des deux codes
se sont révélées étre en bon accord avec les mesures issues du dispositif DEESSE de
PONERA réalisées sur des solides massifs décapés iz situ sous ultravide [GIN15], et les
données disponibles dans la littérature, en particulier les mesures de Bronstein et Frai-
man [BRO69] sur des couches minces évaporées 7 situ sous ultravide. Nous retrouvons,
sur les spectres en énergie, les pics caractéristiques associés aux interactions avec les
plasmons de surface, les plasmons de volume (et leurs multiples), ainsi que les interac-
tions avec les électrons cceur (électrons Auger). Pour les rendements d’émission élec-
tronique, I’écart entre les simulations et les mesures expérimentales est d’environ 20 %
en moyenne pour les trois matériaux, et ce, a différents angles d’incidence. Cet écart est
du méme ordre de grandeur que celui entre les mesures expérimentales du dispositif
DEESSE [GIN15] et les mesures de Bronstein et Fraiman [BRO69].

Toutefois, nous avons observé des différences pour les spectres en énergies des
électrons, principalement a basse énergie, entre les simulations du code OSMOSEE et
les mesures du dispositif DEESSE. Ces différences, davantage marquées pour
I'aluminium et le silicium, peuvent étre attribuées, d’une part, a une légere oxydation de
la surface de I’échantillon, d’autre part, au fait que les simulations ne prennent pas en
compte la réponse de I'analyseur (par exemple, les convolutions des pics). Des diffé-
rences sur les rendements d’émission électroniques sont également apparues pour
I'argent dans le cas d’un angle d’incidence rasant de 6=60°. Cela pourrait étre da a la
présence de rugosité a la surface de I’échantillon [GIN15]. A trés basse énergie, en
dessous de 30 eV, les rendements d’émission obtenus par les codes sont du bon ordre
de grandeur, mais des différences notables apparaissent avec les mesures expérimentales
de Bronstein et Fraiman [BRO69]. A tres basse énergie, nous atteignons certaines limites
de la modélisation, notamment pour les modecles décrivant les interactions élastiques
[SALO05], la traversée de la barriere de potentiel de la surface, et les plasmons de surface,

qui pourraient expliquer ces écarts.

Ces résultats nous ont permis d’obtenir une meilleure compréhension de la phy-
sique de ’émission électronique et ont, notamment, montré I'existence de deux régimes
de transport d’électrons a basse énergie.

A tres basse énergie, en dessous de 100 eV, les profondeurs de pénétration pré-
sentent un palier [PIE17, ING17]. Cela signifie qu’a ces énergies les électrons sont princi-
palement déviés dans toutes les directions par les noyaux des atomes, et interagissent
peu avec les autres électrons du solide. On peut alors assimiler le transport des élec-

trons a ces énergies a une sorte de mouvement Brownien. Ces électrons restent en
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moyenne concentrés dans les premiers nanometres sous la surface. A ces énergies, ou
les interactions élastiques dominent le transport des électrons, I'énergie des électrons
incidents est dissipée dans une épaisseur qui reste constante. En conséquence, le ren-
dement d’émission électronique a trés basse énergie augmente assez vite lorsque
I’énergie d’incidence augmente.

Au-dela d’une centaine d’eV, par contre, le parcours des électrons augmente.
Les électrons incidents vont alors atteindre des profondeurs plus élevées, et dissiper
leur énergie plus en profondeur dans le solide. Les électrons secondaires produits le
long de la trajectoire des électrons primaires sont créés plus loin de la surface, ce qui

entraine la diminution du rendement d’émission électronique a plus haute énergie.

Durant ces travaux de thése, nous nous sommes également intéressés a Ieffet
de structures morphologiques simples telles que les rainures et les damiers sur le ren-
dement d’émission électronique. Cette étude a été rendue possible griace a
I'implémentation de nos modéles physiques dans le module MicroElec du code
GEANT4, qui permet la modélisation de géométries 3D complexes. La nouvelle ver-
sion du module MicroFlec, qui permet désormais la modélisation des rendements
d’émission des électrons a basse énergie, permet ainsi de nous rapprocher des matériaux
réels dans nos simulations.

Les simulations pour I'argent et 'aluminium, pour un faisceau d’électrons arri-
vant a incidence normale, nous ont montré que la présence de rainures ou de damiers,
de largeur L entre le nanomeétre et le millimeétre, de hauteur h = 10L, et d’espacement
d =0,1L entre deux structures voisines, permettait de diminuer le rendement
d’émission électronique d’environ 80 % en incidence normale par rapport au rende-
ment du matériau sans rugosité. Nous avons constaté que pour des dimensions égales,
les damiers permettent d’obtenir une meilleure diminution du rendement. Pour des
structures de grande hauteur et de faible largeur telles que h = 10 L etd = 0,001 L, la
diminution du rendement est d’environ 84 % pour les rainures et d’environ 98 % pour
les damiers. Une comparaison de nos simulations avec des mesures expérimentales du
dispositif DEESSE sur de l'argent exposé a lair et présentant des structures en damier
a sa surface, nous a confirmé que leffet de la rugosité est purement géométrique. Ce
résultat, qui peut aussi étre mis en évidence par un modele analytique simple, signifie
que lutilisation de rainures ou de damiers pour diminuer le rendement d’émission élec-
tronique peut s’appliquer aussi bien a des matériaux théoriques qu’a des matériaux réels
dont la surface est oxydée ou contaminée. En ce sens, les résultats de ces travaux de

these sur la rugosité offrent des perspectives intéressantes pour les applications nécessi-
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tant des matériaux avec un faible rendement d’émission électronique dans le domaine

spatial [SEM08], ou dans les accélérateurs de particules [WANGO7].

Afin d’affiner la modélisation du transport des électrons de basse énergie dans
le code OSMOSEE et le module MicroElec, il serait intéressant de prendre en compte
l'oxydation et la contamination de la surface, par exemple en créant des multicouches
dans les simulations. Toutefois, ces perspectives futures passent par I'implémentation
de nouveaux matériaux dans les codes, en particulier le dioxyde de silicium pour les
besoins de la microélectronique, ou Poxyde d’aluminium pour les applications spatiales.
L’implémentation de ces oxydes nécessite des modeles plus complexes pour décrire les
interactions entre les électrons et les phonons. Par ailleurs, les matériaux diélectriques
possedent dans leur structure de bandes électroniques des niveaux de pieges qui sont
susceptibles, sous I'effet d’un champ électrique, de modifier fortement les mesures de
rendement d’émission électronique [BELO09]. Ajouter aux codes existants la possibilité
de prendre en compte le transport des charges représente une perspective tres intéres-
sante pour étudier les phénomenes de charges dans ces matériaux, que ce soit pour les

applications spatiales ou la microélectronique.
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ANNEXE 2 : ORIGINE DU MODELE DES
FONCTIONS DIELECTRIQUES

Considérons un électron incident qui interagit avec un solide. Afin de
déterminer la section efficace différentielle associée a I'interaction, nous pouvons établir
plusieurs hypothéeses dans le cas ou nous nous intéressons aux interactions entre
I’électron incident et un électron de cceur d’un atome du solide, et dans le cas ou nous
nous intéressons aux interactions entre I’électron incident et les électrons faiblement liés
du solide.

Dans le premier cas, a des fins de simplifications, nous supposons, de maniere
similaire a la définition de la section efficace du chapitre 2, que les atomes du solide
sont suffisamment ¢éloignés les uns des autres pour que I’électron incident n’interagisse
quavec un seul atome. En ce sens, nous négligeons les phénomenes de diffusion
multiple. Les calculs permettant d’obtenir DPexpression de la section efficace
correspondante sont décrits dans la section C de cette annexe, et s’appuient sur les
livres de Cohen-Tannoudji et coll. [COH%4] et de Nikjoo et coll. [NIK12].

Dans le second cas, pour simplifier le probleme, nous supposons que le solide
peut étre modélisé par un gaz d’électrons libres. Les noyaux des atomes forment alors
un fond uniforme de charges positives. Les calculs permettant d’obtenir 'expression de
la section efficace correspondante sont décrits dans la section D de cette annexe et

s’appuient sur les travaux de Pines [PIN64] et de Ritchie et coll. [RIT59].

A.DESCRIPTION GENERALE DU PROBLEME

Considérons un électron incident non relativiste de moment initial Ak, et
d’énergie E. Nous supposons qu’avant 'interaction, a un temps t = —o0, ’électron est
situé suffisamment loin du solide pour étre considéré comme libre. Avant Iinteraction,
le solide est situé dans son état fondamental (noté 0). Le systeme au repos, formé par
I’électron isolé et le solide isolé avant l'interaction, est décrit par I’hamiltonien Hy. 1
vérifie équation de Schrodinger (A2. 1) dans laquelle nous notons |n), en utilisant la
notation de Dirac [COH94], les n états propres de la fonction d’onde solution de

I’équation et E, ses n valeurs propres.
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Hy |n) = E, |n) (A2. 1)

Les n états [n) forment une base d’énergie et vérifient la relation (A2. 2).

(kln)={05”;¢n (A2.2)

Lorsque Télectron incident se rapproche du solide a un instant t = tg, il est
soumis 4 un potentiel d’interaction associé i un hamiltonien W. Cet hamiltonien
dépend de la distance entre I’électron et le solide et, en conséquence, est dépendant du
temps. Nous supposons qu’apres I'interaction, I’électron incident a un moment hkf et
une énergie Ef. De son c6té, le solide est dans un état excité noté |f). L’énergie
transférée lors de la collision est Ef — Ey = hwsg. Le moment transféré est noté
hk = hks — hk,. Par ailleurs, nous supposons également qu’apres Iinteraction, a un
temps t = +00, I’électron est situé suffisamment loin du solide pour étre considéré
comme libre.

Le systéme électron-solide en interaction est décrit par I'hamiltonien H qui
vérifie la relation (A2. 3).

H=Hy+W (A2.3)

La fonction d’onde [Y(t)) qui décrit 'ensemble du systéme en interaction est

solution de ’équation de Schrédinger dépendante du temps (A2. 4).

Hylp(@®) + W|p(b)) = ih——— '1/’( ) (A2. 4)

La fonction d’onde solution |Y(t)) peut se décomposer d’aprés les n états

propres |n) et les n valeurs propres E,, du systéme au repos selon la relation (A2. 5).

W)= Y au®e T In) (A2.5)

n

Nous voyons apparaitre deux termes dans cette décomposition. Le terme
exponentiel tient compte de 'évolution temporelle du systeme au repos dans le cas ou

W = 0 (les coefficients a,, sont alors constants). Les amplitudes complexes a, (t) sont
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liées a la probabilité que le systéme passe d’un état initial |0) 2 un état final |f) lors de

Pinteraction (dans le cas W # 0). Cette probabilité est donnée par la relation (A2. 6).

Poy© = D Ja O] = Y WO (42.6)
f f

Le taux de transition correspond a la probabilité par unité de temps et est
donné par la relation (A2. 7). Dans ces deux relations, la somme sur les états |f) prend

en compte le fait que ces états peuvent étre dégénérés.

R GIRNITO A2 7
rup == ) (427

Dans notre probléme, I'équation de Schrodinger dépendante du temps ne
possede pas de solution exacte. Afin de la résoudre avec une solution approximative,
nous pouvons nous placer dans le cadre de la premiere approximation de Born. La
premicre hypothese introduite par cette approximation est l'utilisation de la théorie de
a faible perturbation. Cela revient 2 obtenir la probabilité de transitions sous la forme
la faibl turbat Cel t a obt 1 babilité de t t la f

un développement en série. Notre objectif, en ce sens, est de déterminer de maniére
d’un développ t Notre objectif, , est de dét d

approchée les coefficients a, (t).

B. THEORIE DE LA FAIBLE PERTURBATION

Dans ’hypothese d’une faible perturbation, nous supposons que I’état final de
I’électron apres son interaction avec le solide est proche de son état initial. Dans cette
hypothese, nous pouvons réécrire le potentiel de Iinteraction associé¢ a ’'Hamiltonien
W sous la forme aVj. Le coefficient @ caractérise la force de Iinteraction et est tel que
W <« Hy. En mettant la solution [(p(t)) dans I'équation de Schrédinger dépendante du
temps (A2. 4), nous obtenons la relation (A2. 8).

ihz i, (e R n) = av; Z a (e~ n) (A2. 8)

n
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En multipliant 'équation (A2. 8) par I’état final {(f|, nous obtenons en utilisant
(A2. 2) le systeme d’équation (A2. 9). Ce systeme, éventuellement infini est exact,

aucune approximation n’ayant été faite jusqu’a présent.

i(En—Ep)t

1
GO == e & (flaviin) (A2.9)

Dans T’hypothése ou, a ’état initial a t = —oo | Délectron incident est
yp > )

suffisamment loin du solide, nous avons les conditions aux limites (A2. 10) :

an(tz_oo)z{lsh(;:O (A2.10)

Dans I'hypothése d’une faible perturbation @V, nous supposons que les

coefficients a, (t) sont une combinaison linéaire de @, méme lorsque @ = 1 :
a,(t) = b, O) + ab, P () + -+ aPb, P (t) (A2. 11)

) + (0) - (1) : (0
a,(t)=0»>b t)+ ab t)+ -+ aPb t
n(t) = by, "(t) n o (0) n () A2.12)

En utilisant ’équation (A2. 9), nous obtenons :

b ©) + aby P () + -+ b P (1)

i(En Et

)
1
= EZ[abn“’)@) + a2, V() + -+ aP* b, P (D]e F (fIViIn) )
n

En identifiant les termes en &, puis en faisant tendre a vers 1, nous obtenons :

b (1) =0 (A2. 14)
lEn —Ef)t
b (0) = hz [ @)™ T (fIViln)
(A2. 15)
n £)
bf (t)_ hz p. (= 1)(t)]e e t(flvlln) w16
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Ce systéme peut étre résolu par itération car les bf(o)(t) sont connus. La
premiere équation indique que les coefficients bf(o) (t) sont constants. En utilisant les
conditions initiales (A2. 10) sur les coefficients as(t), nous obtenons 'expression de la
perturbation a I'ordre nul by © (t), de la perturbation au premier ordre bf(l) (t) etdela

perturbation au deuxiéme ordre by @)

b (€)= {1 =0 (A2.17)

t l(Eo E £t
O e UALTE (42.19)

to

t1 _i(Eq—En)tr En)tr l(En —Ep)t
@@®=f£ZU K mmm—] T (fimdr (A219)
to m to

Afin de déterminer le taux de transition To_s (t), nous devons trouver une
expression simplifiée du potentiel V; caractérisant l'interaction entre I'électron incident
et un électron de cceur d’un atome du solide, ou entre 1’électron incident et les électrons

faiblement liés du solide.

C. EXPRESSION DE LA SECTION EFFICACE POUR LES
INTERACTIONS AVEC LES ELECTRONS DE CCEUR

De maniere générale, le potentiel de Coulomb V; décrivant linteraction entre
une particule chargée de charge ze (z = —e pour un électron) située a la position 1 et

les Z électrons de ’atome du solide s’écrit :

)
1 ey LT =) (A2. 20)
j=1

ou 75 désigne la position du j-ieme électron de I'atome du solide. Afin de simplifier
Pécriture de (f|V1|0), nous nous plagons dans le cadre de 'approximation de Born-
Oppenheimer et considérons ainsi que la fonction d’onde de 'ensemble du systeme en

interaction peut étre écrite comme un produit de la fonction d’onde de I’électron
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incident notée @ avant et @ apres linteraction, et de la fonction d’onde de 'atome du

solide notée ¢b avant et ¢ apres linteraction [NIK12].

(FIV110) = (@rds|Vi|@opo) (A2. 21)

Dans I’hypothese ou I'électron est suffisamment loin de Patome avant et apres
interaction, nous pouvons supposer que sa fonction d’onde est décrite par des ondes

planes occupant un volume L? de la forme :

=

kF

Pn(P) = L3 Y73 (A2.22)

Cette hypothé¢se supplémentaire, ajoutée a la premiere approximation de Born,
constitue I'approximation de Born des ondes planes (notée PWBA en anglais pour
Plane Wave Born Approximation). En utilisant la relation (A2. 23), nous obtenons
Iexpression (A2. 24) [NIK12]. Une démonstration analogue a la relation (A2. 23) se

trouve dans la section D.

- 4T .
]|r—rj|—1el’"d37=k—fel”f (A2. 23)
c _1(=ze)
ze
(fIV110) = k2 L3 oF Ze I ek —— For (k) (A2. 24)

j=1

Par définition, le terme Fyr (k) est le facteur de structure dynamique. Pour les
atomes isolés ou les molécules, il est souvent remplacé par une quantité for (k)
légerement différente que 'on appelle le GOS pour « Generalized Oscillator Strength »
[NIK12].

_ Ef 2
for () = 1o () (a2.25)

ot Q = q*/2m. Nous obtenons alors expression simplifiée :

o = (3) () 15 0F = () () W OmE  waae
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2
Le facteur |F0f(k)| représente la probabilité que I'atome du solide soit excité
dans Iétat | f) apres avoir recu un moment transféré q depuis son état fondamental |0).
En reprenant Péquation (A2. 18) et en supposant pour simplifier que le terme (f|V;|0)

est indépendant du temps, nous obtenons une expression approchée du coefficient

b, ()%

i(Eg—Ep)t i(Eo—Ef)to
T WORTIIATYY A (A2.27)
4 YW (B -E) (o —Ep) '
E,—F —
in? <( 0 ,zr;l(t to)>
b, P (D)2 ~ [(f]V4]0)|%4 (A2.28)

(Eo— Ef)’

Par définition de la fonction Dirac (A2. 29), nous déduisons une expression

simplifiée du coefficient :

2h

2h sin? <(Eo — Ef)(t - t0)>
lim 5
oot m(t —to)(Eo — Ey)

— §(Ey — Ey) (A2. 29)

2r(t — ty)

by P @17 = KFIV210)1%6(Eo — Ef) ——

(A2. 30)

Le taux de transition est pour un niveau non dégénéré :

ORI
toof =7 7 t

2
~ KFIVAI0)28(Es — Bf) = (A2. 31)

Ce taux de transition correspond a un état final |f) isolé. Dans le cas d’un
continuum d’états finaux de densité d’états p(Ef) nous devons sommer la relation (A2.

31) sur ensemble des états finaux |f) accessibles :
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5 21
Toor = | KfIV210)I26(Eo — Ef) ——p(Ef)dEy (A2.32)
Par définition de la fonction Dirac, nous retrouvons la régle d’or de Fermi :
21 5
Toor = 2~ HfIV110)12p(Er) (A2. 33)

Dans T’hypothese ou Iélectron incident peut étre décrit par des ondes planes

contenues dans une cavité de volume L3, la densité d’états finaux est [COH94] :

L 3
plky)dky = (=) ke dkan = p(E;)dE; (A2. 34)
D’ou:
E) = (X 3k2 glﬁ'—dﬂ-—-—l‘—-g Rk d Q) (A2. 35)
p(f)_(ﬁ) 7 \dE; _<2nh)m ! '

En utilisant la relation (A2. 30) :
k? = |ly — ko|? = ky? + ko? — 2cos0kok, (A2. 36)

Nous déduisons :

2kdk = 2kokssinfd6 (A2. 37)
40 ~ 2msingdf ~ 2k
~ 2TSin = kokf (A2. 38)
Nous obtenons alofs :
B 1 /7%2e?\ 1 |F (k)|2< 1 )mdk
to-r = 73 g2 ) k3 2mnh/) hik, (A2. 39)

Par définition, la section efficace différentielle a(k)/dk est obtenue en divisant
le taux de transition par le flux de particules incidentes F' [RIT59]. Pour une onde plane
la probabilité associée a la présence de la particule dans le volume L3 étant uniforme,

nous avons :
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_ fiko (A2. 40)
L3m

En posant v = (hky)/m, nous déduisons 'expression de la section efficace

différentielle en moment transféré Ak pour un atome [NIK12] :

do e? Vi 21
do _ (¢ \Z 1 (A2. 41)
dk <2n£02h2> vleOf(k)| k3

En utilisant Pexpression du rayon de Bohr ay en unité SI :

L Amhte (A2. 42)
0 me?
Nous obtenons finalement :
do 8rh? \ z2 21
_ A2.4
= (om0 o

D. EXPRESSION DU POTENTIEL DE L'INTERACTION
DANS L’HYPOTHESE D’'UN GAZ D’ELECTRONS
LIBRES

Si nous nous intéresserons aux interactions entre un électron incident et les
¢lectrons faiblement liés du solide, nous pouvons, en suivant les travaux de Pines
[PIN64] et de Ritchie [RIT59], considérer que le solide est un gaz d’électrons libres.
Dans cette hypothese, nous négligeons les effets de la surface.

Dans le cas d’une faible perturbation, nous considérons que la modification de
la densité de charges du gaz d’¢lectrons libres due a Iélectron incident est suffisamment
faible pour étre traitée comme une perturbation linéaire. Nous notons Zpex: (7, t) la
densité de charge induite par I’électron incident dans le solide. Cette densité est

dépendante du temps et est définie par la relation (A2. 44) [RIT59, PIN64] :
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S 1 s
ZPext (T‘, t) = ﬁz Z Z pext(kw)el(kr_wt) (A2. 44)
k

La notation Peys(kw) désigne la composante en k et en w de la transformée de
Fourier de la fonction pey:(7,t) qui est définie sur lintervalle de temps T (pris
suffisamment large par rapport a Iinteraction) et dans le volume L3. Par convention,

nous avons réciproquement :

2P ont (k) = f f 2pone (P, D00 37 4 (A2. 45)

Le potentiel de Coulomb V; (7,t) associé a la densité de charge Zpey: (7, t) est

défini par :

V(7 t) = Z j €2pext(T, D e AT (A2. 46)

47‘[80|T' —r]|

Afin de simplifier les calculs, nous allons réécrire ce potentiel en fonction de la

transformée de Fourier V4 (kw) de V; :

- . 1 i(KT—
Vi(7,0) = —lim (WZ z Vi(kw)e'*" “’”) e’ (A2. 47)
k

La quantité positive § tend vers 0 et nous assure que lélectron et le gaz
d’électrons libres n’interagissent pas a t = +00. Cette écriture suppose que I'interaction
se produit lentement de manicre adiabatique et que le potentiel atteint la valeur
Vi(7,t = +00) = 0 apres linteraction. Le potentiel V; variant périodiquement, d’aprés
Pines [PIN64] la relation (A2. 47) peut étre réécrite sous la forme (A2. 48). La notation

+ désigne le complexe conjugué.

1 P P
/4 (F' t) = _hm ﬁ [Vl (kw)el(kr—a)t)eé‘t + V; (kw)e—L(kr—wt)eSt] (A2. 48)

En reprenant les équations précédentes, nous pouvons écrire :
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1 z
WD = 7). f 0. 2 Penlke)el ) ——— % (a2 49)
=) L meo|r — 1y

Lz 5
0=~ 3 T S mtrore o [ 3
k 0 ~

j=1 w

Dans le terme le plus a droite, nous retrouvons la définition de la transformée
de Fourier d’un potentiel de Coulomb. Obtenir directement Iexpression de cette
transformée de Fourier n’est pas possible car Iintégrale étudiée diverge. Pour ce faire,
nous allons considérer le potentiel de Yukawa V, (7;) donné par I'expression (A2. 51) ou
C est une constante réelle.

C e Mri=rjl
v, (r) = (A2. 51)
|7y — Tj|

Pour simplifier, nous posons r = |Ti - le. La transformée de Fourier V,(k),

R
selon la direction k de ce nouveau potentiel est en utlisant des coordonnées polaires

(A2. 54) :

dr3 (A2. 52)

C e—ure—i%T
O i

B 2T T 0O C e—,ure—ikcoser 5
V,(k) = r*sinfdrdfde
o Jo Jo r

(A2. 53)
0o e+ik7" e—ikT' (AZ. 54)
— —ur _
V,(k) ZnCJ;) e [ o | rdr
271C [etikr—ur  p—ikr—pr] o
V,(k) = —
wl) == l ik—n  —ik—ul (A2. 55)

Lorsque u tend vers 0, nous obtenons la transformée de Fourier du potentiel de

Coulomb :
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4mC A2. 56
Vo(k) = —- ( )
Nous déduisons une expression simplifiée de V; #,t):

V4

V(7 t) = —L ez Pext(kw)e ™t e ikT)
1\ TI3 é‘okz ext (AZ 57)
w k

j=1

En suivant les notations de Pines [PIN64], nous pouvons écrire le potentiel Vy
de Pinteraction en fonction des fluctuations de la densité électronique p(7) du gaz
d’électrons libres a la position 7. Nous notons py la transformée de Fourier de p(7).

En ce sens, py, représente la fluctuation de la densité par rapport a la densité moyenne.

p(7) = Z S(r—ri) = Z L% pre’*r (A2. 58)
i k

Pi= f z §(r—ri)e™®dr = Z e ~iKT (A2. 59)
i

o i

En reprenant les équations (A2. 48) et (A2. 18), nous obtenons :

1 |ez kw .
V,(#t) = —lim [ Pext( )pk+e_“"te&

§-0 3T k2€0
A2. 60
eZpext+(kw) p eiwteé‘t ( )
k2o k
bf(l) (t)
t i(Be-Et _1
= | e = o
ft ¢ LT g
0 g

ez kw . ez t(kw
x lim <f l—p;;(o )pk+e"“"te5t + —Pe;;g(f )

iwt , 6t
e e
5-0 Pi l

0 dt
ih

Pour simplifier les calculs, nous notons wys la pulsation et Ps r les éléments de
la matrice de la densité de fluctuation correspondant au passage entre ’état |0) et I'état

|f) tels que :
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Ef—E
woy _ & . 0) (A2. 62)

(pd7) = (flp10) (A2. 63)
D’ou:
by (t) =

_ ez 1
~lim P2z, I°T [pext(kw) (03r) (

e—i(w—wof)te& e—i(w—wgf)toe&o)

—w0f+w+i6_ —wor + w + 18

(A2. 64)

el((l)+(l)0f)t86t el(w+wOf)toeato>l

—p.* _
Pext” (ko)(Por) (a)of tw—i8 wotw—1id

Maintenant que nous avons identifi¢ les coefficients bf(l) (t) solution au
premier ordre de I’équation de Schrédinger, nous pouvons calculer le taux de transition.
En faisant tendre & vers 0 et en remarquant que lorsqu’un état (f| est couplé avec I’état
fondamental |0) par (por), ce méme état ne peut pas étre couplé avec Iétat

fondamental par (par f), nous obtenons :

1) 2 ez 1\° 2 sin® ((“) ~ wO}é) £ t0)>
|6, (0] =( —) |Pexe(kw)|?|pds| 4
f 2 3 ext of 2
hk?ey L°T (w—woy)

(A2. 65)

in? ((w + (Uo];)(t - to))

(w+wos)”

2
+ |pext+(kw)|2|(p0f)| 4

Nous obtenons finalement, en utilisant la définition de la fonction Dirac et la

relation & (ax) = ﬁé‘ (x) aveca # 0 :
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2/ ez \°/ 1 \* o1+ |2
TO_UC:?(I(Z—&'O) (ﬁ) [|Pext(kw)| |POf| 5(w—w0f)

(A2. 66)

+ 1Pexe” (k) 2] (pop)| 8w + wop)]

A partir des coefficients bf(l)(t) nous pouvons ¢également calculer la
fluctuation de la densité de charge électronique {py (t)) due a Iélectron incident. Dans
I’hypothése d’une faible perturbation, nous supposons que la réponse est linéaire de la

forme [PIN64] :

1 . .
(Pe(t)) = ;Z(Olpkln)an(t)e‘lwont + (n]prl0)a, ™ (t)eiw@ont (A2. 67)

Comme a, D (t) = bn(l)(t) pour n # 0, nous avons :

) ez 1
(P (1)) = ;ﬂ?mﬁzmpﬂn)
n

—i(w—wOn)teSt e—i(w—wOn)toe&o
X | Pext (k) (pin) (—w(m tw+id —woptw+ i6>
ei(w+w0n)te<$t ei(w+w0n)toe(3t0 )
- pext+(kw)(p0n) (wOn +w—i6 - Won + @ — i5 >] e~ twont

—(a)—wOn)teSt ei(a)—G)On)tge(St())

+ —
+ (nlpgl0) [pext(kw)(pOn) <_w0n Yw—i0 —-wgtw—1id

e—i(a)+w0n)t66t e—i(w+w0n)tgesto>l )
lwont

_ + _
Pext (kw)(pOn) ( Won + @ + I8 Won + w + I8

(A2. 68)

Par définition, nous avons la relation eyt (kW) = peyt(kw). En choisissant

to = —0 et en faisant tendre & vers 0, nous obtenons :
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(Or(D) = —lim 2 p o (kw)ewtet
k 5-0 hk2gy L3T?" ¢*t

(A2. 69)

2
% Z |pgn|2 |(p0n)|

—w0n+w+i5_w+w0n+i6

n

La fonction diélectrique & correspond a la réponse macroscopique de
I'ensemble des électrons faiblement liés d’un solide lorsque ce solide est perturbé par
une onde électromagnétique, par exemple un flux de photons ou d’électrons. Dans
I’hypothese d’un milieu linéaire, homogene et isotrope, elle est définie pour chacune de

ses composantes de Fourier €(kw), dans le systéme d’unité SI, par :
D(kw) = ¢, e(kw)E (kw) (A2. 70)
L’équation de Poisson (A2. 71) et I’équation de Maxwell-Gauss (A2. 72), nous
indiquent que :

1
ik.E(kw) =

o le <plkw) > +2zpey(kw)] (A2. 71)
0

ik. D(ko) = 2y (k) (A2.72)
Le terme < p(kw) > correspond 2 la composante de Fourier en k et en w de
la fluctuation de charges {px(t)). Lorsque le solide n’est pas soumis a une charge, nous

avons < p(kw) >= 0. En reprenant les équations précédentes, nous trouvons :

1 _e < p(kw) > +2zp oyt (kw) 14 e < plkw) > (A2. 73)
e(kw) ZPext(kw) ZPext(kw)

Par identification avec les équations précédentes, nous déduisons :

|2

1 et 1 |03, lpon?
B D — &z on 3 n
e(kw) 60 hkleo LT? [(—w% tw+id W+ wo+i6 (A2.74)
n

Dans I'hypothése ot pjg = pre et avec § = 0, nous avons, en utilisant la

relation

1

. _ 1\ _ . (A2. 75)
hm +i6 e (x) im0 (x)
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me?

| Y116 = 0o) = 6@ + 0o (A2.76)

e(kw) hk250 L3T1?
n

La partie réelle représente les processus de polarisation qui sont en phase avec
le champ extérieur introduit par la particule incidente. La partie imaginaire représente la
partie en déphasage, et est donc associée aux transferts en énergie de la particule
incidente aux électrons du solide. Par convention, on définit le facteur de forme
dynamique S(k, w). Ce facteur donne directement accés a la fluctuation de la densité

¢lectronique en réponse a la perturbation due a I’électron incident [PIN64].

SCw) = Y 1(p5)8(w = won) (A2.77)

D’ou:

me?

e(kw) T g L3T?

Im[ [SCk, ) — S(k, —w)] (A2.78)

Par définition, nous avons |pex:(kw)|* = 1. La probabilité par unité de temps
de transférer une énergie Aw et un moment Ak est en considérant uniquement les

transferts d’énergie hw positifs [RIT59, PING4] est :

_2( AN A2.79
Toy (k) = <k2£0> i [s(kw)] =7

Dans le cas de solide, les états |f) accessibles a DPélectron incident apres

Pinteraction sont regroupés dans un continuum d’états Dy, ;- Nous avons alors :

Ko = Z 2z / [ -1 1
TO—>f( (1)) - € YE m e(w, k) k2 (A2. 80)
kaDkf

Le passage de la somme a l'intégrale est donné par I’équation suivante [RIT59] :
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Z _)Zh_r;l<%>3 f kydd (hw) (A2. 81)
7

Par définition, la section efficace différentielle est obtenue, en divisant le taux de
transition par le flux de particules incidentes F définie par la relation (A2. 40), par le
volume L? et par la densité atomique IN. Nous obtenons, dans le cas d’un faisceau
d’électrons (z = —e), Pexpression de la section efficace différentielle en angle solide

dQ) et en énergie transférée hw [RIT59] :

d? 1 2e? -1 1k
o _ m-e Im[ 2f (A2. 82)
dQd(hw) 4m3ey, Nh* e(w, k) kk,

Nous pouvons exprimer la section efficace en moment transféré fik en utilisant
les relations (A2. 36), (A2. 37) et (A2. 38) de la section C:

d?o d’c  dQ me? -1 71 A2. 83
d(hk)d(hw) dQd(hw)d(hk) 4m*eoN h°E, e(w, k)l hk
En utilisant expression du rayon de Bohr a en unité SI :
47Th2€0
ao = 2
me
Nous obtenons finalement ’expression :
2 —
doe __ 1 Im[ 1 ]i (A2. 84)
d(hk)d(hw)  magNE, e(w, k)l hk

258



ANNEXE 3 : CARACTERISTIQUES DU CODE
OSMOSEE ET DU MODULE MICROELEC

TABLEAU A3. 1. Caractéristiques des modé¢les physiques implémentés dans les versions initiales du code OSMOSEE et

du module MicroElec

OSMOSEE [ROU13]

MicroElec [VAL12]

10 eV - 500 keV
Mode¢le des ondes partielles de Mott par

Interactions le code ELSEPA [SAL05].
élastiques
Modeles analytiques [ROU13]
Ashley & Ritchie, Chung & Everhart
pour les interactions individuelles avec
les électrons faiblement liés, Chung &
. Everhart pour le plasmon de volume,
Interactions oo
o modéle simple pour le plasmon de
inélastiques

surface, Gryzinki [GRY65] pour les
électrons de cceur, modélisation partielle
des désexcitations Auger, modélisation
de la barriere de potentiel de la surface,

pas de phonons

~( eV dans le vide

Energie de seuil )
Er + W dans le solide

Matériaux Aluminium

implémentés Argent (non validé)

5eV - 100 MeV
Pour une énergie supérieure a 50 eV,
base de données ICRU calculée a partir
du code ELSEPA [SAL05] ; pour une
énergie inférieure a 50 eV, sections
efficaces ab initio de CS, [BET05]

16,7 eV — 100 MeV
Mode¢le des fonctions diélectriques
[VAL12], modélisation précise des
désexcitations Auger [ALL16], pas de

séparation des interactions individuelles

et des plasmons de volume, pas de

plasmon de surface, pas de

modélisation de la barricre de potentiel

de la surface, pas de phonons

16,7 €V dans le vide
16,7 eV dans le solide

Silicium (non validé)

TABLEAU A3. 2. Caractéristiques des modé¢les physiques implémentés au cours de cette thése dans les codes

OSMOSEE et MicroElec.

OSMOSEE

MicroElec

Mode¢le des fonctions diélectriques
[RIT77] avec séparation des différentes
. interactions, extension jusqu’a 10 keV et
Interactions e
o au plasmon de surface, modélisation plus
inélastiques . ) o

complete des désexcitations Auger,
mod¢lisation simple des phonons pour

le silicium.

Energie de seuil ~0 eV dans le vide

L. Aluminium
Matériaux
o Argent
validés 2
Silicium

~ eV —10 keV
modele des fonctions diélectriques,
séparation des interactions
individuelles avec les électrons
faiblement liés et des plasmons de
volume, modélisation de la barricre de

potentiel de la surface
~ 5 eV dans le vide

Aluminium
Argent

Silicium
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Iénergie d’incidence pour de I'argent présentant a sa surface des damiers de hau-
teur h=500 um, de largeur L entre 10 pm et 1 mm et d’espacement d=50pm entre
deux structures voisines.

FIGURE 5. 23. Evolution (a) du maximum du rendement d’émission électro-
nique et (b) du rendement d’émission des électrons rétrodiffusés associé en fonc-
tion du rapport L./d pour différentes largeurs entre 1 nm et 1 mm.

FIGURE 5. 24. Comparaison du maximum du rendement d’émission électro-
nique de l'argent présentant des rainures ou des damiers en fonction du rapport
de la hauteur h sur la largeur L des structures, pour des dimensions d=L=50um,
et d=L=30um. .

FIGURE 5. 25. Comparaison des rapports de la hauteur h sur la largeur L pour
lesquels il n’y a pas de points de cross-over pour la courbe de rendement
d’émission électronique de I'argent, dans le cas de rainures et de damiers.
FIGURE 5. 26. Comparaison du maximum du rendement d’émission électro-

nique de 'argent en fonction du rapport de la distance d entre deux structures
voisines sur la largeur L dans le cas rainures et de damiers.

FIGURE 5. 27. Diminution relative en % du rendement d’émission électronique
pour de I'argent présentant des damiers a sa surface.

FIGURE 5. 27. Rendement d’émission électronique pour un angle d’incidence
0=0° et un angle d’incidence aléatoire entre 0 et 90°, suivant une distribution
lambertienne pour de 'argent présentant des rainures de hauteur h=500 pm et de
largeur =50 um a sa surface.
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