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Introduction générale

Introduction générale

Le terme « plasma » a été introduit en 1928, par le physicien américain 1. Langmuir pour
désigner, dans les tubes a décharge, certaines régions contenant un gaz ionisé, électriquement
neutre. Par la suite, plusieurs applications technologiques ont stimulé le développement de la
physique des plasmas. Par exemple, citons les études de la décharge dans les gaz pour des
applications liées notamment a I'éclairage et au transport d’énergie électrique a de trés hautes
tensions pour la production de la lumiére cohérente intense dans les lasers a gaz et aussi pour le
traitement des surfaces.

Les procédés de traitement des surfaces par plasmas froids se sont développés depuis plus de
vingt ans dans plusieurs secteurs industriels :
» Dans I’industrie microélectronique pour :

1.Le nettoyage des surfaces de silicium

2.La gravure anisotrope des motifs

3.Le dépot des couches minces diélectriques pour la passivation des surfaces
» D’autres applications sont possibles dans :

4.La protection des matériaux (par exemple les métaux) contre Thumidité ou la corrosion

5.Le dépot sur des membranes polyméres des films barriéres imperméables a la vapeur deau

et al’oxygene (en vue de conditionnement d’aliments)

6.La modification des propriétés des surfaces comme la dureté ou la mouillabilité des

matériaux pour rendre bio compatible des prothéses implantées dans le corps humain.

Cette technologie intéresse donc des secteurs aussi divers que la métallurgie, lindustrie agro-

alimentaire, I’automobile, I’espace, le secteur médical etc.

L’intérét croissant de ces procédés vient du fait que lactivation électrique permet le traitement a
des températures du gaz et surtout du substrat beaucoup plus basses que lactivation thermique
classique.

Jusqu’a il y a peu de temps et parce quon n’arrivait pas a faire plus, la conception et la mise
au point des équipements industriels se sont effectuées presque uniquement par voie empirique
grice a des campagnes longues et coliteuses.

Mais, le progres de la connaissance scientifique et des ordinateurs a consisté a analyser tous les
phénomeénes existants puis a les lier au sein de modeles cherchant a représenter le

fonctionnement des réacteurs plasmas.
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Le travail que nous présentons dans ce mémoire porte sur une contribution a la

compréhension des processus se produisant dans un réacteur lors de I'élaboration de films par
plasmas froids, en prenant en considération a la fois les phénomeénes :

- électriques, tels que le champ et le potentiel, liés a la décharge,

energétiques liés aux collisions entres particules,

hydrodynamiques liés a I’écoulement du gaz dans I'espace inter électrodes
- et chimiques liés aux interactions des molécules entre elles et avec les surfaces.

L’objectif de cette étude ¢tant la présentation des divers modeles numériques qui permettent
I’identification des différents phénomeénes physico-chimiques intervenant dans le réacteur de
dépot par plasmas froids. Pour présenter ce travail, nous avons décomposé ce mémoire en quatre
chapitres :

- Le premier chapitre est consacré a la présentation non exhaustive des notions fondamentales
concernant les décharges par plasmas. Nous décrivons les paramétres caractéristiques du plasma
ainsi que les différents types de décharge dans le plasma et présentons le mécanisme de dépot
de couches minces.

- Dans le deuxiéme chapitre, aprés une description bréve des différentes techniques de
diagnostics du plasma, nous évoquons les différentes approches expliquant le fonctionnement
d’un réacteur plasma, avec I'écriture des équations mathématiques pour le mod¢le fluide utilisé
pour la décharge électrique, dans notre travail.

- Le troisiéme chapitre est centré sur I'élaboration du modele hydrodynamique. Un traitement
numérique des équations de continuité et de Navier— Stokes, pour un mélange gazeux présent
dans un réacteur a écoulement longitudinal, est développé, pour prédire le profil de Iécoulement
gazeux depuis I'entrée du réacteur jusqu’a sa sortie.

- Dans le quatrieme chapitre, nous montrons le modele fluide de la décharge électrique que
nous avons réalisé dans le but de comprendre le comportement électrique de la phase gazeuse
du plasma. Nous décrivons, dans un premier temps, le traitement numérique des équations de
continuité et de quantité de mouvement pour les espéces chargées (électrons —ions) et leur
couplage avec I’équation de poisson, tout en exprimant les hypothéses et les approximations
prises en considération dans cette premiére initiative. Nous présentons, par la suite, les résultats
de cette simulation numérique en terme de distribution des espéces chargées ainsi que de champ
électrique, dans I’espace inter ¢lectrode. Cette série de chapitre est suivie par une conclusion
générale ou nous présentons ’ensemble des résultats acquis par ce travail et ou nous donnons les

grandes lignes des perspectives envisagées pour la suite de ce travail.
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ABSTRACT

The aim of the work presented in this memory consists in describing the different
processes that get involved in a reactor at the time of the formation of films
elaborated by cold plasmas. It represents a contribution to the clarification of
three models. An electrical discharge model, a hydro dynamical model, and the
last consist of a mass transfer model whose coupling leads to the global modeling
of the reactor.

Taking into account some simplifying hypotheses, we developed two models of
simulation, the first is hydrodynamic, it concerns the gas flow distribution between
the equal area electrodes, and the second one is electric, to describe the
distribution of the charged species and the electric field, in the dc glow discharge.
The two elaborate models are based on the finite volume method.

A numeric treatment of the steady state Navier - Stokes equations for a present
gas mixture in a longitudinal -flow reactor has been developed to obtain the gas
velocity field between the equal area electrodes. The results gotten thanks to the

fluid model are compliant with those gotten in the literature.

Keywords:

Plasma, Fluid model, glow discharge, hydrodynamic model.
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CHAPITRE I

PHYSIQUE DES PLASMAS ET

TECHNIQUES DE DEPOT




Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

I-1 Introduction
La technique de dépdt chimique assisté par plasma est actuellement trés exploitée dans la
fabrication de composants électroniques, dans le traitement de surfaces ainsi que dans le dép6t de
nouveaux matériaux a basse température ayant des propriétés physico-chimiques, électriques et
optiques intéressantes [1, 2, 3] .
Dans ce chapitre, nous présentons quelques généralités sur les plasmas ainsi que les décharges
¢électriques. Nous rappelons les différents processus de collisions et évoquons les différentes

techniques de dépdt de films minces.

I-2 Définition d’un plasma
e Le plasma est souvent défini comme le quatrieme ¢tat de la matiére dans la séquence
solide — liquide - gaz. C’est un milieu partiellement ou complétement ionisé et
macroscopiquement neutre.
e Le plasma est constitué :
- de particules neutres : atomes et /ou molécules
- d’ions positifs et/ou négatifs
- d’électrons
- de photons
- et de radicaux.
Sa neutralité se traduit par [4, 5, 6]:
n,=n. + n,
Ou - n, (n,) est la densité d’ions positifs (négatifs)
- n. est la densité d’électrons.
Cette neutralité est la conséquence des forces électrostatiques trés intenses qui
apparaissent dés que 'on a [7] n.#n; (gaz électropositif), avec n; la densité d'ions.
e Le degré d’ionisation dun gaz est défini par le rapport :

n

o=
n+n,

ng est la densité des neutres et n est la densité des électrons (ions positifs)

La valeur du degré d’ionisation dans les divers types de gaz ionisés varie en pratique des valeurs
trés faibles, inférieures a 10™ pour les gaz faiblement ionisés, jusqu’aux valeurs proches de 1
pour les plasmas fortement ionisés. Dans le cas d'un plasma d’hélium a 1eV, par exemple (figure

I-1), le gaz est faiblement ionisé lorsque le degré d’ionisation o est inférieur a 0p=10" [7].
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Figure I-1 : les deux familles de gaz ionisés. Cas de I'hélium [7]

La majeur partie de la matiére qui constitue l'univers se trouve dans cet état de plasma dans
la séquence solide —liquide —gaz. Il s’agit de plasmas naturels (l'intérieur des étoiles, la couronne
solaire, I’ionosphére et les espaces interstellaires et interplanétaires). Il existe alors des plasmas
naturels et artificiels qui peuvent se trouver a I'état condensé ou gazeux. Ces derniers qu'on a
coutume de dénommer plasmas froids ou plasmas chauds selon quils soient faiblement ou
fortement ionisés, sont crées par des décharges électriques dans un gaz, dans les Tokamaks pour

la fusion thermonucléaire contrdlée [8].

Un plasma froid est caractérisé par la température relativement faible des espéces
majoritaires au niveau macroscopique ; les molécules (neutres ou ions) sont sensiblement a la
méme température qui est la température du gaz (typiquement inférieure a quelques centaines de
degré Celsius). En revanche les électrons peu nombreux, possédent une énergie cinétique plus
importante (plusieurs €lectron —volt) qu’on peut exprimer en terme de température ¢lectronique
selon la relation [4, 5, 7] :

E= lmevf = ékTe
5 Ve =KL

Avec m,la masse de l'électron, v,sa vitesse, k la constante de Boltzmann et 7, la température

¢lectronique.

L’ordre de grandeurs de T, est de plusieurs dizaines de milliers de degrés Kelvin ¢10%) [7,
9]. Un plasma froid est donc un milieu hors équilibre thermodynamique. C'est ce type de plasma
qui est utilisé dans les procédés de dépot. On peut ainsi, alors méme que la température moyenne
du milieu est trés inférieure a la température minimale de réaction, réaliser des réactions
chimiques trés endothermiques. Cela est rendu possible par la formation, grice aux collisions,

d’atomes ou de radicaux libres trés réactifs (et qui ne pourraient se former qua trés haute
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température a 1’équilibre thermodynamique) et la présence d’ions possédant une énergie
correspondant a une trés haute température. Les grandeurs de base permettant de décrire un
plasma, sont la densité n. et la température T, électroniques. La théorie des plasmas s'applique a
des milieux dont n. varie de 10® cm™ a 10% cm™. Les températures électroniques peuvent varier
de 102 eV a 10% eV. Les ordres de grandeur des différents plasmas en fonction de ces

parametres sont donnés sur la figure 1-2.

Température [K) Température (eV)
Fuzion inertielle
."]8 4 =10 kel
Fusion mag.lzgtui LiE
coeur du
10° 1 scleil 100
rebuleuse COLranne
zolaire ==
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== f
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T T T T T T T u-1
10° 10" 10 10%

Densité (particules/m®)

Figure I-2 : Classification de ne = f (Te) pour différents plasmas [10]

I-3 Grandeurs caractéristiques d’un plasma
Le plasma est défini par un certain nombre de parameétres ¢lectriques dont la connaissance
est nécessaire pour aboutir a une modélisation adéquate de la décharge électrique. Ces grandeurs

sont rappelées dans ce paragraphe.

1-3-a La fréquence plasma

Quand on provoque une perturbation locale dans un plasma initialement neutre, sous la
forme d’un exces de charges électriques positives ou négatives, celui-ci va tendre a revenir vers

’état d’équilibre de neutralité. Ce phénoméne provoque l'oscillation des especes chargées et en
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particulier les électrons qui, étant plus légers, sont les premiers a répondre a la perturbation,

compte tenu de la différence de masse entre ions et électrons. On défini la pulsation plasma par

[7]:

Avec e : charge de I’électron ;
ne : densité électronique du plasma non perturbé ;
g : permittivité du vide ;
m, : masse de ’électron.

Cette pulsation est souvent appelée improprement fréquence plasma. En toute rigueur, la

fréquence plasma est la quantité : Spe = 2—1’8
V4
1
nye’ |?
De la méme fagon, la pulsation plasma des ions est définie par: @, = Qo
me,

Avec nj, la densité des ions et m; leur masse.

Si la fréquence plasma des électrons est de Tordre du gigahertz, celle des ions est de ordre du

mégahertz.

1-3-b La gaine plasma

Lorsque le plasma est limité par une frontiére, une paroi métallique par exemple, il se forme
autour de cette frontiére une « gaine » ou les propriétés du plasma sont différentes. En général
cette gaine n’est pas électriquement neutre. Son épaisseur est typiquement de lordre de
I’amplitude du déplacement des électrons au cours de leur oscillation. Elle est appelée Longueur

de Debye et est donnée par [9] :

gkT. =
}“Debye :[ 2 8]2

en,

1-3-¢ Le potentiel plasma

Le plasma est un gaz macroscopiquement neutre ou y régne un champ électrique nul et un

potentiel constant. C’est le potentiel plasma notél/, . 11 est positif par rapport aux parois et sert

souvent de référence.
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1-3-d Le potentiel flottant

Le potentiel flottant V, est un potentiel auquel se fixe un corps plongé dans un plasma. Son

existence est due au fait que ce corps se charge dabord négativement a cause de la grande
mobilité des électrons. Puis, les électrons sont repoussés et les ions attirés par le corps chargé
négativement jusqu’a ce que I’équilibre entre le flux électronique et le flux ionique soit atteint ,
le corps se porte alors au potentiel flottant. Il est alors entouré dune zone de charge d’espace qui

est en général positive, appelée gaine plasma. La valeur de V, est généralement donnée par
rapporta V, [5]:

m

2.25 meJ

kT,
V.=V ——<ILn
S p 26 (

- Le potentiel V', est plus négatif que le potentiel plasma.

-La connaissance de ce paramétre et du potentiel plasma nous renseigne sur Iénergie des ions
qui bombardent un substrat isolé [6]. D’aprés Delsol [11], dans le cas du réacteur RCER
(réacteur & décharge micro-onde), la chute de potentiel dans la gaine (V, —V,) mesurée par
sonde de Langmuir est de I'ordre de 10V. Ainsi, la surface de I’échantillon présent dans
l'enceinte est soumise a un bombardement d'ions provenant du plasma et dont faccélération est

produite dans la gaine électrostatique.

1-3-e Le critére de Bohm

Bohm a avancé I’hypothése de 1’existence d’une zone de transition entre une gaine
d’épaisseur Lg et le plasma, appelée " pré gaine". Cest une zone de quasi-neutralité électrique
dans laquelle le potentiel passe lentement de Vr a Vi,

D’aprés le critére de Bohm, la vitesse des ions a la lisi¢re de la gaine doit étre supérieure ou

S . : kT, 3 L , .
égale a leur vitesse thermique (—=)? afin qu’ils puissent sortir du plasma. Le potentiel en
m.

i

lisiére de gaine noté V; est [5]:

KT,
nh TR
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Les différentes grandeurs électriques sont représentées sur la figure I-3 suivante :

Pargi  #Caine élecrostatique i :Plasm}g quasi-neutre
Vi ) |
v !
! :
1 ]
1 ]
i :
1 ]
1 A 1 ]
Vi : Pré gaine
1 ]

Figure 1-3 : Répartition du potentiel électrique dans un
plasma au voisinage d'une paroi

I-4 Les décharges électriques

Elles correspondent au passage du courant dans un gaz généralement considéré comme
isolant au départ. On peut générer simplement une décharge en introduisant un gaz sous basse
pression (quelques 10 torr a quelques torr), dans une enceinte contenant deux électrodes

soumises a une différence de potentiel tel que le montre la figure I-4.

|

Fig. I-4 : Circuit d’alimentation d’un tube a décharge en courant continu

Selon la nature du gaz et le champ électrique appliqué, on peut distinguer les différents
régimes d’une décharge en suivant I’évolution du courant en fonction de la tension appliquée

entre les électrodes (figure I1-5).

Dans le cadre de ce travail, nous nous limitons aux décharges dites luminescentes normales
(figue I-5). Dans cette région, la décharge est autonome (auto entretenue), elle est caractérisée
par une luminosité visible a il nu et représente un domaine de travail intéressant pour les

procédés de dépots chimiques par plasma [7].
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Figure I-5 : Caractéristique courant - tension et différents régimes de
la décharge a courant continu. [7, 12]

I-4-a Description d’une décharge luminescente

Lorsque la décharge est ¢tablie, I'espace inter électrodes se caractérise par Tapparition de
différentes zones lumineuses, par une non uniformité du champ électrique et par une variation du
potentiel qui se manifeste principalement au voisinage des deux électrodes. Une distribution

typique de la luminosité, dans un réacteur a électrodes paralléles, est illustrée sur la figurel-6.

On distingue, dans I’espace inter électrode cinq régions d’aspect lumineux différent. Ce sont
successivement :

i- L’espace cathodique
C’est dans cette zone que le potentiel varie le plus fortement. Cest le lieu ou les électrons

acquierent suffisamment d’énergie pour permettre I’entretien de 1’ionisation dans la décharge.

Cette région est caractérisée par une zone de charge despace positive. Elle comprend :
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Les électrons provenant de la cathode sont encore trop lents et ne peuvent ni exciter ni

ioniser le gaz.

Cathode

Espace de

Crookes

Espace de
faraday

Gaine
anodique

Gaine Lueur Zone
cathodique  négative Colonne positive anodique
I aap;ace- cathodiqus
II lusur négative
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W zone anodique
= ,
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Figure 1-6 : Représentation schématique des différentes zones pouvant exister
dans I’espace inter électrodes [7, 12].

» La gaine cathodique

C’est une zone de charge d’espace ou le champ électrique est variable et plus important

qu’ailleurs. Une grande partie de la variation du potentiel est située dans cette zone de la

10



Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot
décharge. Les électrons y sont fortement accélérés ainsi que les ions qui vont bombarder

la cathode.

» L’espace de “Crooks-Hittorf”

Les électrons issus de la gaine commencent a effectuer des ionisations du gaz suivies
d’effet d’avalanche entrainant une diminution de la charge despace positive et donc du
champ électrique.

ii- La lueur négative
C’est la partie la plus lumineuse de la décharge. Les électrons accélérés dans la gaine ont
acquis une énergie suffisante pour provoquer de nombreux processus d’excitations, de
désexcitations et d’ionisation. Le champ est quasiment nul sur cette zone.
iii- L’espace sombre de Faraday
Les électrons ont perdu de I'énergie dans la lueur négative et, de ce fait, les processus
d’ionisation deviennent moins probables. L’absence d’ionisation et le drainage des cations vers
la cathode contribuent a la création d'une faible charge d’espace négative qui conduit a
I’accroissement du champ électrique et donc a accélérer de nouveau les électrons.
iv- La colonne positive
Elle est caractérisée par un champ électrique intrinséque constant qui permet aux
¢électrons d’acquérir localement I’énergie pour ioniser autant de molécules qu’il est nécessaire
pour compenser les pertes électroniques (par attachement et aux parois). La valeur particuli¢re

de ce champ correspond donc sensiblement a I'égalité des taux d’ionisation et d’attachement :
a(E[P) =n(E[P)
Le potentiel correspondant est le potentiel plasma V, [7, 9].

v- La gaine anodique
C’est une zone de charge d’espace négative. Son rdle est comparable a celui de la gaine
cathodique.

Dans ces types de plasmas, les densités électroniques et ioniques sont de Tordre de 10° a 10"
em”, mais les électrons ne sont pas en équilibre thermodynamique. En effets les électrons qui
sont les especes les plus énergétiques (k7, =10kel ) du plasma, n’y sont qu’en faible quantité.
De ce fait la température moyenne de 'ensemble reste faible d’ou 1’appellation de « plasma

froid ».

11
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1-4-b Les différents types de décharge

Dans le cas des décharges continues que nous avons traitées, si la cathode est recouverte dun
isolant, il y’a accumulation de charges positives sur cette électrode, causant une chute de la
différence de potentiel subie par le gaz, entrainant ainsi [extinction de la décharge. Il est donc
impossible de déposer en utilisant une décharge continue. Cependant, appliquer une tension
alternative permet d’éviter de telles accumulations. Les fréquences doscillation de la tension
appliquée qui sont généralement choisies se trouvent dans le domaine des radiofréquences (de

quelques kHz).

i- Décharge radiofréquence (RF) : quelques 100Hz —quelques 100kHz
Comme il a été expliqué précédemment, pour éviter extinction de la décharge, on applique un
signal d’excitation alternatif dont la demi période est inférieure au temps de décharge de
I’isolant.
Si on applique une tension V (t)=V, cos@t, on voit apparaitre un mouvement d’oscillation des

gaines a la fréquence de I'excitation (figure 1-7)

Gaines

Electrodes

Figure I-7 : Zones de décharge RF dans I'espace inter €lectrodes.

Suivant la fréquence RF appliquée, deux cas peuvent étre considérés :

» Cas des décharges RF BF : Quand la fréquence du signal alternatif appliqué est inférieure a
la fréquence propre d’oscillation des ions f,; (f; de ’ordre de 1Mhz) ; les ions parviennent
a suivre I’expansion des gaines. La densité des ions sera donc modulée dans le temps avec

un changement périodique de la tension des électrodes.

12



Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

» Cas des décharges RF HF : (f> fpi) 1MHz - 0.9GHz

Dans ces conditions, les ions ne peuvent plus suivre le mouvement des variations du champ
¢lectrique, ils ne voient que le champ moyen dans les gaines et sont confinés dans le plasma.
Cependant, les électrons peuvent suivre les variations du champ électrique dans la région des
gaines et étre accélérés au moment de leur expansion avec une énergie suffisante pour ioniser le
gaz.

En radiofréquence, la fréquence la plus couramment utilisée est de 13.56 MHz.

ii- Décharges micro-ondes
Dans une décharge micro-onde, I'excitation du plasma est obtenue par une hyperfréquence
comprise entre S00MHz et quelques GHz.
Dans les plasmas a hyperfréquence ou micro-ondes (£,;< f,. < f), les ions et les électrons ne
peuvent plus suivre le champ électrique. Les courants au sein de la décharge sont le résultat

des déplacements par diffusion ou convection des especes chargées.

1-4-¢ L’auto polarisation

L’auto polarisation du substrat est due a la capacité de couplage qui interdit 1écoulement des
charges implantées a la surface de I'électrode vers le circuit extérieur. Ainsi la différence de
mobilités des deux espéces électroniques et ioniques conduit a une dérive de potentiel a la
surface du substrat vers les tensions négatives, jusqua ce que se compensent exactement les
flux ioniques et électroniques. La tension au niveau de la cathode se stabilise a la valeur

continueV,, . Issue de la loi des airs, V. est donnée par la relation suivante [5] :

v=[- (50" 7,

Avec A :aire de ’anode

a

A : Aire de la cathode

c

V, : Potentiel plasma moyen

n : exposant dépendant de la pression:
- n =2 pour des gaines non collisionnelles (p <20 mtorr)
-n= 1.5 pour des gaines collisionnelles non ionisantes (50 mtorr < p < 1torr)

Pour des gaines supposées purement capacitives, pour un signal RF appliquée du type :

. = — Vy+V,
V(t)=V,sin(wt) , V,estdonnépar: V, :%.
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

On voit, d’apres la formule deV,., que V. sera négatif ou positif suivant les valeurs des deux

aires.

Dans le cas d’une décharge symétrique avec V,, =0, la valeur du potentiel moyen est donnée

par: 171,: V., /It [5].

I-5 Les différents types de collisions intervenant dans une décharge

Les collisions entre particules, dans un plasma, sont soit élastiques soit inélastiques. Outre
les collisions élastiques ou il y’a seulement déviation des particules mises en jeu avec échange de
quantités de mouvement et d’énergie cindtique, le processus élémentaire responsable de
I’entretien et de la réactivité de la décharge dans un plasma est la collision inélastique entre un
¢électron et une molécule du gaz. Cette collision se fait avec échange de quantité de mouvement
et d’énergie cinétique et avec transfert d'énergie cinétique en énergie chimique. Elle entraine la
production des espéces réactives du plasma, telles que les molécules excitées, les radicaux, les

ions et les photons.

L’énergie acquise par I’électron soumis a I’action du champ électrique est dépensée sous
forme d’excitation, de dissociation, d’ionisation ou de chauffage des molécules du gaz. Ainsi,

dans le cas d’un électron avec une molécule AB les principaux types de collisions envisageables

sont :

e L’ionisation simple : e +AB —> AB" +2¢”

e L’ionisation dissociative : e” + AB— A+ B" +2¢”
e [’attachement simple : e +AB—> AB”

L’attachement dissociatif: e  + AB—> A+ B~

e [’excitation électronique vibrationnelle ou rotationnelle sans dissociation :
e +AB— AB" +e” (* : atome ou molécule dans un état excité)

L’excitation dissociative : e +AB—> A" +B+e”

Nous avons rappelé les processus les plus importants mais a cette liste, il faut rajouter les
phénoménes de recombinaison : électron -ion ou ion- ion, des réactions ion - molécule, de

détachement, de relaxation, etc....

Il faut noter que les probabilités des divers types de collisions molécule - électron sont

fonctions de I’énergie de ces derniers. Elles ont ét¢ déterminées expérimentalement pour un
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot
certain nombre de gaz. Elles sont traduites en terme de sections efficaces dionisation, de
dissociation, d’attachement, etc., qui sont portées sur des courbes en fonction de Pénergie

¢lectronique [7].

Le libre parcours moyen A qui représente la distance parcourue par un électron sans subir

d'interaction avec une particule du gaz est donné par :

1

}’ZgO'

A=

Ou ngest la densité du gaz et o la section efficace de collision. En considérant le plasma
comme un gaz parfait, on peut utiliser la relation P =n kT, ou P est la pression du gaz et T, la

kT,
température du gaz. Le libre parcours moyen s’exprime alors parA = P—é
o

. . A .
Le temps moyen entre deux collisions est alors donné parr 7 avec V la vitesse

moyenne de I’électron, ce qui permet de déterminer la fréquence de collision de Iélectron avec
un atome du gaz v =n, oV et le taux de collision K qui représente la fréquence de collisions
par unité de densité des électrons avec les atomes du gaz est donné parK =c V.

La fréquence de collision de I'électron avec un atome du gaz est v=Kn, de méme la

fréquence de collision d’un atome du gaz avec un électron est donnée parv =K n,

[-6 Mécanismes de dépot de couches minces par plasma froid

Il existe de nombreuses techniques permettant de déposer des matériaux en films minces sur
différents substrats. Parmi celles-ci, le dépdt chimique a partir dune phase vapeur "CVD"
(chemical vapor deposition) a connu un développement important dans Findustrie. La principale
différence entre chacun de ces procédés va résider dans le mode dactivation. On peut ainsi

distinguer trois types :

i. La CVD thermique dite classique

On la désigne par « thermal CVD » ou « CVD » simplement. La réaction entre le ou les gaz et

les parois a recouvrir, est activée par élévation de la température. Pompés a travers un four a
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot
environ 1200°C, a basse ou a haute pression, les gaz sont décomposés par leffet de la
température et se déposent sur les parois de I'enceinte [13]

ii. Les procédés « photo CVD »

Comme son nom l’indique, les vecteurs énergétiques d’activation sont des photons. A faible
pression, les gaz circulent dans une chambre éclairée par une lampe UV ou un laser.

iii. Les procédés assistés par plasma

On les désigne par PECVD (plasma enchanced chemical vapor deposition). L’activation du
gaz est obtenue par bombardement électronique .On peut utiliser des décharges continues, radio
fréquences, ou micro ondes. L’avantage de ce procédé est la possibilité deffectuer des dépots a
relativement basses températures, ce qui permet denvisager le traitement de substrats
thermosensibles.

En raison des différences entre les modes d’excitation du gaz, les mécanismes physico-
chimiques conduisent au dépot ainsi que les propriétés des films obtenus peuvent varier selon le
procédé utilisé. Cependant, on peut décrire schématiquement le processus de dépot avec la méme
succession d’étapes.

Les quatre principales étapes qui ménent a la croissance dun film sont illustrées sur la figure 1-8,

elles représentent respectivement [9, 14] :

O +O —> @ +0

(] +@® — +O
Entrée ] T 2 I Pompé
— ® +Energie_>. )
1
4
3 @/
BRNCo 10101010 010
srmma

Figurel-8 : Mécanisme de formation d'un film par dépot chimique

1- Une dissociation des molécules du gaz, entrainant la formation de produits plus ou moins
réactifs.

2- Réaction des produits formés avec d’autres molécules ou produits pour former les
« précurseurs du dépot ».

3- Transport des différents produits par le mouvement d’ensemble du gaz (convection forcée ou
naturelle) et par diffusion (mouvement des molécules du a leur gradient de concentration)

jusqu'aux parois et vers la sortie du réacteur.
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

4- Adsorption des précurseurs sur les parois et incorporation dans la couche en cours de
croissance, accompagnée éventuellement de la désorption de sous produits de la surface vers

I’évacuation.

On peut remarquer, dans ce schéma, I'importance des phénoménes de transfert de matiére et
donc celle de la forme et des dimensions du réacteur.
Si I’on considére le réacteur plasma comme une boite noire, Fopération de dépdt peut étre

schématisée par un systéme d’entrées —sorties complexe (figure 1-9).

Géomeétrie du réacteur
et des électrodes

Epaisseur des films
uniformité
Composition du
mélange gazeux débits
Puissance électrique
fréquence
Densité

. Structure cristalline
Pression

Température

. o ] Caractéristiques des dépdts (sortie)
Conditions opératoires (entrée)

Figure 1-9 : Parametres d'entrée-sortie d'une opération PECVD

L’action d’un de ces paramétres dépend aussi de I'état des autres. Pour cette raison, nous voyons
donc bien la nécessité de comprendre parfaitement chacun des processus mis en jeu au cours

d’une opération de dépot.

I-7 Les plasmas fluides

Si les mouvements des espéces lourdes peuvent étre négligés pour examiner les
conséquences des impacts électrons molécules qui se produisent a des échelles de temps trés
courtes, il est absolument nécessaire de réintroduire immédiatement apres, leur influence car ce
sont ces mouvements de convection et de diffusion, a des échelles de temps trés courtes, qui
transportent les espéces initiales, actives ou produits de réaction, de Ientrée de I'appareil

jusqu’aux surfaces a traiter, puis de ces surfaces vers la sortie.
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

Par ailleurs, pendant ce mouvement, toutes les espéces formées par les interactions électron -
molécules vont engendrer une importante série de réactions avec le milieu environnant. Il est,
évidemment, absolument indispensable d’analyser ces réactions chimiques qui peuvent induire
des changements de composition par modification du milieu environnant (pression du gaz,..)
transformant ainsi la réactivit¢ du mélange. De ce fait, les phénoménes de transport et de
réactions chimiques dans la phase gazeuse seront traités par un modeéle hydrodynamique, qui
décrit ’écoulement du gaz par la théorie des fluides.

En effet, le plasma va étre considéré comme un fluide constitué de particules chargées ou les
espéces qui le constituent sont animées dune vitesse d’écoulement qui sera déterminée a partir
de la résolution de 1’équation de la mécanique des fluides appelée équation de Navier-Stokes (cf.
chapitre I, modele hydrodynamique).

Par ailleurs, suivant les hypothéses émises sur I'écoulement du gaz dans le réacteur, on peut
distinguer différents régimes et types de fonctionnement pour lesquels les équations générales

prennent des formes particuliéres. Ainsi :

a- Le type d’écoulement du fluide peut étre laminaire, avec des filets fluides paralléles, ou
turbulents. L’identification du type d’écoulement se fait par le calcul du nombre de Reynolds
[15, 16] qui tient compte d’un certain nombre de grandeurs du fluide telles que la densité, la

vitesse et la viscosité. Le nombre de Reynolds est donné par :

r =22

e

. D
ou bien R, = w avec v =—
n v P

Et, 5 :viscosité dynamique du fluide ;
p :masse volumique du fluide;
v :viscosité cinématique du fluide ;

D :la grandeur caractéristique du systéme ;

v @ vitesse moyenne.

Si R, <2000 : le type d'écoulement du fluide est laminaire [15]
Et, Si R, >2000: I'écoulement est de type turbulent

Le passage d’un écoulement laminaire a un écoulement turbulent a lieu pour Re ~ 2000

La figure I-10 illustre 1'écoulement du fluide dans les deux cas considérés.
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Figure I-10 : Représentation des différents régimes d'écoulement

b- Le régime d’écoulement peut étre visqueux ou moléculaire suivant que le libre parcours
moyen des espéces A est inférieur ou supérieur a la distance caractéristique du réacteur d. Ainsi
le calcul du nombre de Knudsen K, donné par la formule ci-dessous [17], permet d’identifier le

régime d’écoulement.

Ou / est la distance entre deux atomes ou deux molécules et » le nombre de molécules du gaz.
Si K, <0.01 : I’écoulement est visqueux
Et si K, > 10 :1’écoulement est moléculaire

Dans un réacteur, quelques soient les conditions, le régime découlement s’éloigne de

I’écoulement visqueux au fur et a mesure que la pression diminue.

c- Le fluide est compressible si les changements de la densité du fluide ont des effets

significatifs. Dans le cas contraire, il s’agit d’un fluide incompressible. Afin de déterminer le

. . . . V.
caractere compressible ou non du fluide, on calcule le nombre de Mach donné par : M, =—=

Ou V, est la vitesse linéaire du gaz, et C la vitesse du son.

Les effets de la compression peuvent étre ignorés pour M, < 0.4.

d- Enfin d’autres hypothéses peuvent étre émises sur I'écoulement :
i- Le flux peut étre considéré stationnaire ou toutes les propriétés du fluide sont constantes

dans le temps.
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ii- I1 peut étre considéré continu en admettant que les propriétés telles que la densité, la
pression, la température et la vitesse sont prises pour étre bien définies a des points
infiniment petits et ne changent pas d'un point a I’autre.
iii- Le réacteur peut étre parfaitement agité avec un mode continu ce qui permet de supposer

les concentrations des ¢léments du gaz constantes au cours du temps et dans tout le réacteur.

1-8 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté un rappel sur la définition dun plasma, des décharges
électriques et des différents processus mis en jeu au cours dune opération de dépot.

Nous avons ensuite évoqué les différents procédés de dépdt et nous avons parlé
particuliérement de la technique PECVD.
Nous avons finalement présenté I'approche fluide du plasma avec ses différents régimes

d’écoulement.
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Chapitre 11 Analyse des procédés de dépot assistés par plasmas froids
II-1 Introduction

Le contrdle de processus gouvernant la croissance du film élaboré par plasma froid et de ses
propriétés reste complexe et peu expliqué. En effet, I'étude de cette croissance et des
caractéristiques de dépot fait intervenir de nombreux paramétres interdépendants et liés a la
conception du réacteur, a la nature du substrat, aux conditions opératoires, au gaz précurseur et
aux phénomeénes physico-chimiques qui se développent dans le réacteur [1, 18, 19]. Cette étude
est par conséquent I’optimisation des réacteurs plasmas froids et est généralement effectuée aussi

bien a I’aide de diverses techniques de diagnostics quavec I’outil de modélisation.

Nous faisons dans ce chapitre la synthése de quelques méthodes danalyse théoriques des
procédés de dépdt assistés par plasma. Nous nous intéressons, en particulier, a la modélisation
numérique de réacteurs en comparant les différentes approches qui existent, ceci en nous

inspirant de la littérature.

I1I-2 Analyse des procédés de dépot
L’étude des mécanismes de création et maintien de plasmas froids et de croissances de films ou

de traitement de surface peut se faire a TPaide de diverses techniques qui peuvent étre

complémentaires. On distingue alors :

1I-2-a L’analyse expérimentale

Il existe de nombreuses techniques de mesures expérimentales utilisées pour lanalyse des
procédés PECVD pour caractériser les plasmas (phase gazeuse) et les films déposés. Parmi ces
méthodes nous citons la spectroscopie optique d’émission et d’absorption UV, Visible et IR, la
spectrométrie de masse, la spectroscopie d émission optique et des mesures électriques telles que
celle par sonde de Langmuir (phase gazeuse) ou de propriétés di¢lectriques (films élaborés). Ces
différentes méthodes d’analyse nous donnent un certain nombre d’informations telles que la
densité électronique et le potentiel plasma de la phase gazeuse [1] ainsi que la composition
chimique, des films élaborés, a travers la détection de liaisons chimiques présentes dans le dépot
ou de la mesure de la concentration d’éléments chimiques détectés [20, 21].

Mais, il faut savoir que ces méthodes ne fournissent quun nombre réduit d’informations et
qu’un grand nombre d’entre elles sont onéreuses, parfois longues a mettre en oeuvre et donnent

des résultats souvent délicats a interpréter.
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1I-2-b L’analyse théorigque

Elle peut étre :

i- Un traitement simplifié

Lorsqu’on ne dispose pas, comme c’était le cas il y a quelques années, doutils permettant la
résolution d’équations telles que celles considérées dans ce travail, on est conduit a les simplifier
(de maniére parfois trés importante) en formulant des modéles équivalents au probléme a traiter.

Les résultats ainsi obtenus peuvent s’avérer plus ou moins satisfaisants.

ii- Un traitement numérique

Le développement important de la puissance des moyens de calcul informatique permet
aujourd’hui un traitement assez rigoureux des équations qui régissent les différents mécanismes
mis en jeu lors d’un processus de dépét par plasma. Ce qui, de nos jours, pousse les chercheurs
qui travaillent dans ce domaine & développer des modéles de simulation numérique de plus en

plus précis dans la prédiction des résultats attendus [22].

II- 3 La modélisation d’un procédé de dépot par plasma

Comme nous I'avons vu précédemment, dans un réacteur de dépot a partir dune phase
gazeuse, les molécules du gaz sont transportées, dissociées et réagissent en volume ou sur les
surfaces. Un modele détaillé de ce type de processus doit donc tenir compte de chacun de ces
phénomenes. C’est pourquoi les analyses théoriques impliquent généralement un couplage entre

les trois types de modeles de base suivants :

1I-3-a Un modéle de décharge électrique

Ce modele rend compte du transport des particules chargées et de leurs interactions avec le
champ électrique. il permet, en traitant I'équation cinétique des porteurs et 'équation de poisson
de déterminer les fonctions de distribution en énergie et les densités despéces chargées, le profil
du champ électrique et les divers taux d’ionisation, attachement , dissociation....

Dans le cas de plasmas faiblement ionisés ou les collisions particules chargées—particules
neutres sont dominantes, il est basé sur la résolution de I'équation de Boltzmann qui s'écrit dans

le cas général [23, 24]:

of . = F. - St

L 4y V 4+ —.V = =L 1
Gt 1 }"fl mi vfl 5t ( )
(a) (b) (c) (d
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Ou v, est le champ de vitesses des particules i chargées (électron et/ou ion), r est la coordonnée
spatiale, 131 est la force extérieure qui s'applique a la particule i de masse m; (131. =eE) et
fi(r,v,t) est la fonction de distribution de la particule i dans l'espace des phases a six
dimensions (x,y, z, v, v, ,v.) dont l'intégration dans l'espace des vitesses permet d'accéder a la

valeur moyenne de la densité d'especes présentes dans la décharge n(F,7)et de leur vitesse

localev (7 ,t):
(7,0 = [f(F.5,0) dv 2)

jv-f(f,v,z)-dv
V0= jf(f,v,z)-dv

€)

Les différents termes de 1'équation (1) représentent:

(a) : I'évolution temporaire de la fonction de distribution

(b) : le mouvement des particules

(¢) : la variation de vitesse des particules sous I'effet des forces extérieures

(d) : la collision entre les particules
Dans le cas dune décharge RF, les forces extérieures sont celles engendrées par le champ
électrique E qui est relié aux densités de charges par l'intermédiaire de 1'équation de Poisson
[25]:

VEz—A¢=f(qunp —n,) 4)

Avec, n. : densité des électrons
n, : densité des ions

q, :charge de la particule

¢ : Potentiel électrostatique dans le plasma.
Cette dernicre relation est alors couplée a 1'équation de Boltzmann. La résolution de ce systeme
d'équations est délicate, ce qui impose de faire d'indispensables simplifications. Ceci nous
améne a Il'utilisation de différents types de modeles dits "auto — cohérents" qui sont soit
macroscopiques (ou fluides) soit microscopiques (ou particulaires), suivant que la décharge est
réalisée dans des conditions de basses pressions ou le libre parcours moyen des particules est du
méme ordre de grandeur que les dimensions caractéristiques du systéme, ou pour des pressions

plus élevées ou régne un régime collisionnel.
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1- Les modéles fluides

Dans ces modéles le milieu est supposé continu, les propriétés des particules chargées

(densités, vitesses, énergies) sont considérées comme des grandeurs moyennes et non des

fonctions de distribution. En considérant, alors, les trois premiers moments de 1'équation de

Boltzmann dans 1'espace des vitesses, on obtient dans le cas des électrons par exemple [7, 26,

27] :

SP

L'équation de continuité, ou équation de conservation de la quantité de charges gui

représente le premier moment de I'équation de Boltzmann et qui est obtenue par son

intégration dans I’espace des vitesses:

on, = -
— -tV v,) = S, ©)
ot
Avec v,la vitesse moyenne des électrons et S, le terme source décrivant la variation de la

fonction de distribution sous I’effet des collisions. Il représente le bilan des réactions ou il y a
création ou pertes d’électrons par collisions inélastiques.
Dans le cas général, pour I’électron, le terme source peut étre écrit de la fagon suivante [28,
29]:
S, =V, =v Jn, +Voegn, =rmn,  (6)
Ou v, est la fréquence d’ionisation,

v, est la fréquence d’attachement,

Viuaan ©Stla fréquence de détachement,

r, est le coefficient de recombinaison,

et n, estla densité des ions négatifs.

Et, dans le cas d’un simple gaz supposé électropositif, pas de processus d’attachement, le

terme S, peut étre représenté par :
S,=n,v, —r, n, n, (7

Dans le cas général, pour une particule p, le terme source de son équation de continuité

s’exprime par [30] :

=2.N,R, ®)
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Ou: N, estle nombre de particules de I'espéce p créées dans la réaction r, il peut étre négatif
(disparition de la particule p) ou positif (création de la particule p)
R, est le taux de réaction, il est proportionnel a la densité des particules qui interviennent
dans la réaction, par exemple :
-> pour une réaction ou interviennent deux particules de densités respectives n,, et n,, on
a:
R, =k, m, n, (9)
—> pour une réactions a trois particules de densités respectivesn,,, n,, et n, ona:
R, =k, m, ny, ny, (10)
k, étant le coefficient du taux de réaction.

- L'équation de transfert de quantité de mouvement, représente le second moment de

I’équation de Boltzmann, elle est obtenue par intégration de [équation (1) aprés sa

multiplication par le produit mv, :

0
_ninve +V(n, -mv,v,)+Vp, = —eEn,—nmv,yy, (11)
ot

avec, P, =n,kT, la pression électronique et v, la fréquence de collisions avec les molécules.

- L'équation d'énergie, elle représente le troisieme moment de 'équation de Boltzmann, elle

est obtenue par intégration de I'équation de Boltzmann aprés sa multiplication par le terme

densité d’énergie totale w, :

8
% +V(, W)+ V(pv,) +VO, = —eEny, —n,> &,v, (12)
k

Ot w, = ne(%mv: + %k?;) (13)

Avec Q, le flux de chaleur, &, I’énergie de collision entre un électron et une particule k,
v, la fréquence moyenne des différents processus de collisions inélastiques.

Le mode¢le fluide permet la résolution de 1'équation de Boltzmann et la détermination, & partir
des sections efficaces, les paramétres de transport (mobilité, coefficient de diffusion), les
coefficients d'ionisation, d'attachement et de dissociation. Il donne alors:

- les taux de dissociation, d'ionisation et d'attachement.
- les densités des especes chargées.

- le champ électrique dans l'espace inter électrodes.
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Ces modeles fluides sont insuffisants pour décrire la décharge lorsque I'hypothése de milieu
continu n'est pas correcte. Dans ces conditions on fait appel a des modéles dits hybrides qui

associent un mode¢le particulaire au modele fluide.

i- Les modéles hybrides

IIs permettent de décrire le transport des électrons rapides et lents de fagon plus rigoureuse.
Les premiers sont traités de facon microscopique tandis que les seconds sont traités par un
modele fluide [31]. Ce type de modéle n'est généralement employé que pour décrire les électrons

issus de la cathode et qui dissipent leur énergie dans la lueur négative.

1i- Les modéles microscopiques ou particulaires

IIs permettent de résoudre l'équation de Boltzmann en considérant un nombre fini de
particules supposées représenter les espéces chargées, le mouvement des particules dans I'espace
position-vitesse (r,v) étant lié au champ électrique et aux collisions [32]. Les équations de
mouvement sont intégrées entre deux collisions. Ces derniéres sont traitées statistiquement en
fixant des membres aléatoires dont les densités de probabilité dépendent des sections efficaces.
On détermine ainsi l'instant et la nature de la collision ainsi que la trajectoire de la particule
aprés impacte [4].

L'équation de poisson est résolue simultanément a intervalles de temps réguliers.

Dans le cas des plasmas non collisionnels, les équations de mouvement couplées a 1'équation
de poisson sont généralement résolues par des méthodes particles in cell (PIC), tandis que les
collisions sont traitées par des méthodes statistiques de Monte Carlo[33, 34].

L'avantage de ce modele est de permettre un lien direct entre les processus collisionnels et
les caractéristiques électriques de la décharge (RF), surtout lorsque les données du gaz étudié
sont mal connues (sections efficaces de collision, de dissociation..), contrairement aux modéles
fluides qui décrivent les propriétés électriques des particules chargées a l'aide de grandeurs
moyennes. De plus, malgré leur inconvénient lié au temps de calcul assez long, le modele
particulaire reste le mieux adapté a la simulation de plasmas basses pressions qui sont peu

collisionnels.

Etant données leurs complexités, les modeles de décharge ne permettent souvent qu'une

résolution monodimensionnelle des équations que nous venons de décrire, et ceci sans tenir
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compte du transport convectif. En revanche, la connaissance du champ de vitesse est nécessaire a

I'établissement d'un bilan de conservation de masse.
Comme initiation dans ce domaine de recherche, dans le cadre de notre travail, nous
considérerons des conditions et hypothéses de décharge qui nous permettent d’'opter pour le

modeéele fluide.

1I-3-b Un modé¢le hydrodynamique

Ce mode¢le prend en compte les processus de transfert de quantité de mouvement a travers
I’étude de 1’écoulement du gaz entre les électrodes. Il est basé sur l'équation traduisant le

transport d'un fluide continu.

Le mouvement des espéces neutres est lui aussi décrit par 1'équation de Boltzmann (1). Par
intégration de cette équation on peut obtenir les deux équations principales de la mécanique des

fluides qui sont utilisées pour définir I'écoulement en milieu continu et qui sont [15, 16]:

- [l'équation de continuité (ou de conservation de masse):
op
—=—=(V.pv) 14)
ot r
Ou - pest la masse volumique du fluide, soitp =mN , m et N étant la masse et la densité du
gaz.
- v est la vitesse d'écoulement du gaz.

L'équation de conservation de la quantité de mouvement:

0
%:—(V.p w)-Vp-(Vr)+p g 15)
@ b © @ (e

Avec - P :lapression du gaz
- 7 :la contrainte visqueuse

- g : I’accélération due 2 la gravité (9.81 ms?)
Les différents termes de cette équation représentent:
(a) : la vitesse d'accumulation de la quantité de mouvement
(b) : le flux de quantité de mouvement par convection
(c) : la force de pression

(d) : le flux de quantité de mouvement par diffusion
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(e) : la force de gravité
Sous des hypotheses de fluide Newtonien incompressible, de viscosité et masse volumiques

constantes, les équations (14) et (15) deviennent:

D
Vy=0  (16) et vaz—Vp+ILlV2v+pg a7)
t

avec u la viscosité du fluide

La relation (17) n'est autre que la célébre équation de Navier Stocks [16, 35]

% + p(v.V)v (18)

Dy
avec — =
Dt

.. Dv 0 . . .
L’opérateur spécial F: = P +v.Vv est nommé dérivée hydrodynamique, il est égal dans le

Dc oc oc oc oc
oAt w e
cas général a [15] :

1I-3-¢c Un modéle de transfert de maticre

Ce modele traite la chimie du plasma et les interactions entre les espéces réactives du gaz et
les couches déposées. Il nécessite une description convenable des interactions des molécules
entre elles et avec les surfaces au moyen dun mécanisme chimique.

Dans un plasma, comme le montre la figure 1I-1, une grande variété d’espéces plus ou
moins réactives est crée ; des ions positifs ou négatifs, des électrons, des atomes, des molécules
dans des états plus ou moins excités ¢lectroniquement, vibrationnellement ou rotationnellement,
des photons des agrégats, des métastables de longue durée de vie et des radicaux neutres ou
ioniques. En plus des réactions de ces espéces dans la phase gazeuse, des interactions sont

possibles avec le ou les substrats qui doivent étre traités. [36]

Les paramétres de ces différentes espéces sapprochant de la surface vont conduire a des
processus hétérogénes extrémement variés tels que : [36, 37, 38]
= La chimisorption
= La physisorption
= La diffusion de surface

= La pulvérisation
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= [’implantation des ions
= La désorption des atomes et /ou molécules et /ou radicaux résultant de la gravure et /ou

du dépot.

Electrons /

e o
f] ® o 5 ;'\

ITons

Photons % Molécules

Excité ou métastable

o Y el
© i - N
. Substrat

(A la masse ou polarisé < 0)

Figure II-1 : Schéma de I'interface plasma— matériau.

Ces processus d’interaction des espéces avec les surfaces sont complexes, et on peut
notamment se demander quelle est la quantité despéces actives a la surface, quelle est sa nature,
comment elle interagit avec le film en cours de croissance et quelle est linfluence de sa
structure ?

Les réponses a toutes ces questions seraient nécessaires afin de pouvoir décrire les phénoménes
de surface dans une modélisation. Il est donc important de déterminer la nature de ces
interactions et les chemins réactionnels pour la simulation numérique du modéle de transfert de

matiére.

i- Equations du modele de transfert de maticre

Dans ce type de modélisation, le bilan matiére est effectué pour chaque espéce. Pour une espéce
Aj par exemple, en supposant la masse volumique du fluide et le coefficient de diffusion de A

dans le mélange constants, on écrit [23, 35, 39] :
0 C; SRV 2
—, tV)e, =D, Ve, +R, (19)

m @ 6

Avec : ¢, la concentration de I'espece j (mole.m™)
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D;j m. le coefficient de diffusion de 'espece j dans le mélange (nf.s™)

R;. le taux de production de I’espece j par des réactions de volume (mole'.m>.s™)

Les différents termes de cette relation représentent :

(1) : la vitesse d’accumulation de 'espece A;,

(2) :lavitesse de transport de I’espéce par convection ;

(3) :lavitesse de transport de I’espéce par diffusion ;

(4) :lavitesse d’apparition ou de disparition par réaction chimique.

Le terme (4) est donc positif quand I'espéce est effectivement produite et négatif quand elle est

consommeée, R;s’exprime par [40] :

i

n, Mg
R]. = ZV_/'llecig i +ZV.;le1 [ne- ]Cdl (20)
=1 i=1 =1

ou &,=-1 si v,(0 , autrement 0

e Le premier terme dans I’égalité (20) représente la somme des productions de A; par les

réactions chimiques ou k; représente la constante de vitesse de la I*™ réaction et v, est le

coefficient stoechiométrique de A; dans cette méme réaction.
Avec : 1, nombre de réactions chimiques en volume ;
Nes; le nombre d’espéces chimiques en volume ;
ng; . le nombre de réactions de dissociation ;

. L. ., i L, . . .. 3
car; la concentration du produit dissocié dans la I réaction de dissociation (mole.m")

¢ Le deuxieme terme de la somme représente la production de A par 'intermédiaire des

diverses réactions de dissociation par impact électronique ou v, est le coefficient
stoechiométrique de A; dans la "™ réaction de dissociation, [ne_J est la densité électronique
moyenne et K, est la constante de dissociation. elle est calculée par la fonction de

distribution f(£) en énergie des électrons [23, 35] :

Kﬁ{yj?{%f%(@f@)&’f o)
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Ou GK(a) est la section efficace de dissociation de A, par impact ¢lectronique. Elle est

déterminée a partir du modele de décharge.

i1- Traitement numérique des équations de transfert de matiere

Ces équations sont discrétisées suivant le méme principe que les équations hydrodynamiques.
Le modele utilise les constantes de dissociation par impact électronique et les vitesses de gaz qui
sont déterminées respectivement par les modéles de décharge et découlement. Il nous permet

alors le calcul de la vitesse de dépdt dune particule j sur une surface.

i1i- Modgeles de probabilités de réaction de surface
Différentes approches ont décrit la réactivité en surface, mais dans tous les modeéles, on écrit
’égalité du flux de diffusion de 'espéce vers la surface au flux de consommation de cette espéce

sur cette méme surface, c’est-a-dire:
Ni =R (26)

oc

J-m

X,

J

Avec généralement, N = D ou x,représente la coordonnée suivant la direction

perpendiculaire a la surface. Mais le probléme principal, provient de la détermination du terme
de réaction chimique de I'espece j dans le volume du gaz et qui est le terme R et également de
la réactivité de ’espéce j avec les surfaces. Cependant la détermination de R et des constantes
de vitesse des réactions nécessitent de nombreuses études théoriques et expérimentales pour
déterminer la validité du modéle. Pour cela, nous présentons deux approches permettant de

déterminer le mécanisme réactionnel en nous inspirant de la littérature.

(1) La premiére approche [9] :

Dans cette approche, on considére un flux incident ¢ d’espéces arrivant perpendiculairement

a la surface comme le montre la figure 11-2.
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(1= B)p : Fiuxreficehi

Flux incident : ¢

7/¢ : Flux recombiné

ﬂ¢ . Flux adsorbé

//////////l///////////////

S@ : Flux collé

Figure II-2 : Représentation des différents flux d’espéces sur une surface [40]

Ce flux se partage en trois :

= une partie de ce flux va correspondre au collage de I'espéce sur la paroi, avec une probabilité

« s » appelée coefficient de collage.

" une autre partie est adsorbée en surface, elle est déterminée par un coefficient S appelé

coefticient de disparition ;

= une partie est réfléchie, elle représente le complément(l— ,H). La partie du flux adsorbée
peut étre incorporée au dépot avec désorption de produits volatils, ou bien se recombinel(;/)
avec des espéces présentes sur la surface f=s+y .

Le terme R, s’€crit alors comme une somme de flux d’especes arrivant en surface.

Comme exemple, en prenant la réaction de recombinaison [35] :

R: H,Si(NH,) + H — H,S,(NH,)+H,
Avec k =8x10""cm’molec™s™  est la constante de vitesse de réaction. Le terme R peut alors

s’exprimer comme suit :
1
R, =2sH, +yH,S,(NH, )- (EJsz (27)
La quantité Aj qui disparait en surface est donnée par le facteur 3,9,

(2) La deuxiéme approche :

D’autres auteurs [39, 41, 42] ont introduit la notion du taux de couverture de la surface par

I’espéce adsorbée .Rhallabi et Turban [43] ont développé un modeéle de surface pour calculer le

taux de dépdt du film composé de carbone amorphe a-C : H dans un plasma de méthane CH,.
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Ce modéle est basé sur la résolution de I'équation de continuité (19), pour deux espéces
différentes :

Les neutres et les ions positifs :

ON . D
i _QC_q __— 28
=-=5-8, 5N (28)

2 i

N, représente la densité des especes, D est le coefficient de diffusion pour chaque espéce, et
Acest la longueur de diffusion, S est un terme de production, Sy est un terme de perte dans le
volume de plasma. Le taux de couverture & est défini a partir de I’équation qui exprime 1’égalité

des flux d’arrivée et de départ des espéces considérées sur la surface :

106
ZE = Yion (1 _e)rion - 9(S1F1 + S2r2)+ (1_0)(ylrl + 7/2F2) (29)

Avec A la surface du film, y, (1-6)T,, le taux de création par pulvérisation de Patome

on

d’hydrogeéne, 6(S,[, +S,I,) le taux des radicaux adsorbés : CHs et CoHs et (1—8)(y, [, + 7,1, le

taux de création des radicaux CH; et C;Hs par recombinaison.

. . .00 .
En régime stationnaire (a— =0), le taux de couverture devient :
t

— yim1rim1 +7/1r1 +7/2r (30)
yion 1—‘ion + ﬁl 1—‘1 + IB2F2

Le taux de dépot du film a- C : H est exprimé alors par :
1
R=— (m@ ST, +m,0 S,I, +m0 S,I,) (31)
P
Avec m; la masse des radicaux i et p la densité du film du carbone déposé.

11-4 Conclusion

Aprés avoir donné un apergu des nombreuses techniques de caractérisations couramment

utilisées pour le diagnostic des plasmas et P'analyse des films ¢laborés, nous avons présenté les

33



Chapitre 11 Analyse des procédés de dépot assistés par plasmas froids
trois modeles de simulation dont 'association, illustrée sur la figure I1I-3, permet la modélisation

de fagon globale d’un réacteur plasma.

Modg¢le physique de
décharge électrique
Modéle
hydrodynamique
Profil de dissociation /
des gaz réactifs Profil de

vitesse de gaz

/

Modéle de transfert J

de matiére

Profils de concentration des espéces gazeuses,
vitesse de dépdt et de composition du matériau

Figure I1-3 : Type des modéles pour la simulation du fonctionnement d'un
réacteurs plasma

Ainsi, nous avons abordé les différentes approches (fluides, particulaire,..) du mod¢le de
décharge, présenté I’approche hydrodynamique pour I’écoulement du gaz et avons donné un
exemple de calcul a développer pour traiter les interactions entre les espéces du plasma et la

surface du substrat dans le modéle de transfert de matiére.
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Chapitre 111 Modélisation de I’écoulement
II-1 Introduction

Dans ce chapitre, nous abordons notre propre analyse et modélisation du réacteur a
écoulement longitudinal, utilis¢é au LGET de Toulouse par I’équipe de Despax [41] et pour
lequel ils ont déja présenté un grand nombre de résultats expérimentaux. Nous utiliserons les
résultats obtenus par ces derniers pour confirmer les résultats de notre simulation et nous
effectuerons alors une analyse de quelques profils.

Pour ce faire, nous commengons d’abord par la présentation du réacteur considéré et de la

procédure de modélisation envisagée. Nous donnerons par la suite les résultats obtenus.

II1-2 Le réacteur a écoulement longitudinal

Le réacteur a écoulement longitudinal considéré dans notre étude est représenté sur la figure
II-1. 11 est constitué d’un tube de quartz de 1200 mm de long, de 151 mm de diamétre
extérieure et de 146 mm de diamétre intérieure. 11 est équipé dune nacelle composée de cing
¢lectrodes planes en graphite, paralleles a Taxe du réacteur. Les dimensions de chaque électrode
sont de 620 mm x 120 mm x 14 mm, elles sont espacées de 14 mm et permettent le traitement
simultané de 40 plaquettes de 100 mm de diamétre (voir figurelll-2). Ces électrodes sont relices
au générateur RF et a la terre par 'intermédiaire de deux tiges cylindriques situées vers la sortie

du réacteur, créant ainsi 4 plasmas paralléles.

Tube de quariz

\Playves en grapuite
FPlaguelles de silicium
tnjeciion de gar

Figure III-1 : Vue en perspective du réacteur [41]

Comme la modélisation de ce réacteur dans son ensemble est difficile [23, 41], le domaine

d’étude est réduit a un seul espace inter électrodes sur les quatre que comporte la nacelle.
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Tube Electrodes Echantillons

t \
| \

|
|
GAz ol )\ ____ : {5
|
|

vY

Figure III-2 : Coupe longitudinale du réacteur

III-3 Définition de la géométrie étudiée
Le domaine modélisé est représenté sur la figure I1I-3. Il est bidimensionnel et peut étre

limité a la zone hachurée pour des raisons de symétrie.

62 cm
— D

Figure I1I-3 : Présentation du domaine modélisé

I11-4 Hypothéses générales
Nous nous basons, pour notre modéle hydrodynamique sur les conditions plasmas
suivantes :
= un mélange gazeux de SiH4/NH; (silane et ammoniac), avec les débits suivants : -
débit d’ammoniac : Qnuz = 1000sccm
- débit de silane : Qsips = 40scecm (< 5% du mélange)
= Une fréquence RF de 13.56 MHz,
=  Une longueur de I’électrode L de 62 cm
= Une distance inter électrode H de 14 mm

= Une vitesse initiale du gaz v, =2.4m/s

= Une pression de gaz allant de 0.5 a 3 torr.
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= Une température T de 300 °C
= Un rapport d’aspect de L/H=44.28

De plus, Pour développer le calcul qui méne a la résolution du systéme décrit précédemment,
nous avons considéré les hypothéses suivantes :
1. Le milieu est pris comme un gaz parfait ; vu les faibles valeurs de pressions envisagées
[40].
2. Le milieu est isotherme, sa température est ¢gale a celle des substrats.
3. La masse volumique p et la viscosité 4 du fluide sont constantes.
4. Le régime d’écoulement est laminaire, en effet le calcul du nombre de Reynolds a donné

Re=5, valeur qui est inférieure a 2000 (cf. chapitre I).

III-5 Ecriture des équations du mouvement de fluide

Les équations générales de continuité et de transfert de quantit¢ de mouvement ont été
présentées dans le chapitre Il de ce mémoire. Leur écriture en coordonnées rectangulaires
(suivant les axes X, y), dans le cas d'un fluide incompressible, a température constante et en

régime permanant (équations (16) et (17)) donne le systéme d'équations a résoudre suivant :

Conditions initiales :
at=0,vy=vy,=0
Pour t>0 :

L’ équation de continuité

b, ov
Dy v (32)
ox 0Oy
L ’équation de la quantité de mouvement suivant x et y
2 2
Dyl Doy, Py 0Py O (33)
ot T Ox " oy 0x ox? oy’
ov ov ov 0%y 0%y
—+plv, —=+v, — :—a—P+,u =+ — (34)
ot ox T oy oy ox oy

[1I-5-a Conditions aux limites

Pour étudier I’écoulement entre les deux électrodes et déterminer les vitessesy, ety ,ense
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basant sur le domaine illustré sur la figure III-3, il faut définir les conditions aux limites. Les
conditions appliquées a ce modéle sont les suivantes :

i.  Alentrée, soitenx=0:v =v, et v, =0.

6\/ 3 8v

ii.  Ala sortie du domaine, soit en X = 62cm, —~=—==0
ox ox
iii.  Sur les électrodes; la vitesse des particules est nulle, soit v = 0 et v, = 0

poury=0 et y=14mm.

III-5-b Ecriture des équations adimensionnelles

Pour le modele mathématique, nous faisons les normalisations suivantes [15]:

v ~ t
Uzvx etV=-—_>2;,1=—
Vo Vo e
~ X ~ Y
H Y H
p=-L
PV

- pour I’équation de continuité : a—g +6—V =0 (35)
ox oy

- pour I’équation de la quantité de mouvement suivant X :

6_(~J+8(UU) o(Vu) _8_P+L[ 2 (8_U]+ ) [SUH

—_—— ) ——— — —_— _—
ot o i &x R |x\ax) o\ oy (36)
- pour 1’équation de la quantité de mouvement suivanty :
ov owy) awr)_ _op 1 ﬂ(‘l’}ﬂ a
or o ay ay R,|&x\ox) oy 37

Les équations différentielles modélisantes sont résolues avec les conditions aux limites

suivantes :
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AX=0U=1V=0
A7==2 -2

A5=0,U=0,V=0
Ay=1,U=0y=0

Les paramétres de contrdle du probléme sont :

L
a- Le rapport d’aspect :E’

v, H I3
0 avec v=£
v

b- Le nombre de Reynolds R, =

III-5-c Maillage numérique

La méthode numérique utilisée dans le cadre de ce travail est celle des volumes finis. Cette
méthode est souvent utilisée a I'heure actuelle pour résoudre les problémes de la dynamique des
fluides, quel que soit le nombre de dimensions du probléme [45]. Elle consiste a diviser le
domaine en un certain nombre de volumes finis aux centres des quels sont placés les points
intérieurs du maillage (voir la figure 111-4). Les points limites sont centrés aux faces limites.
Bien qu’il ne soit pas nécessaire que le maillage soit uniforme, Tuniformité des dimensions des
volumes finis suivant chaque direction facilite 1’obtention de certaines approximations
numériques avec des erreurs de troncature d’un certain ordre désirable. Pour rendre le nombre
des volumes finis égal a celui des points du maillage, on considére que les points sur les limites,
gauche et droite, du domaine de calcul sont centrés dans des volumes finis ayant des dimensions
horizontales nulles. Aussi, les points sur les limites, inférieure et supérieure, du domaine de

calcul sont centrés dans des volumes avec des dimensions verticales nulles.

A
d
Y X,
+ 4+ J + X 4
X LI X T X
T e ° ° ° o
d’ I’r b [ ] - [ ] [ ] * AYN
n
> O W e e ©® [ ] k3
o T | E - Ty
s S
x O L] .. [ ] [ ] > I AY:?
> O [} [ ] [ ] [ ] >
4 4 4 4 4 > X
L} +—iA—p—EA > —» L] e

AX,, AX, AX,

Figure I1I-4 : Exemple d’un maillage uniforme suivant x et suivant y.
e Points intérieurs
¥ Points limites
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Le centre d’un volume fini typique est dénommé P. Chaque volume fini & lintérieur du
domaine de calcul est adjacent a quatre volumes finis voisins. La détermination de toutes les
dimensions des volumes finis, toutes les distances entre les points centrés dans ces volumes, les
coordonnés de ces points et les coordonnés des faces des volumes finis, compléte les
spécifications géométriques du maillage qui savéreront nécessaires pour la discrétisation des

équations différentielles dans les volumes finis et pour la représentation graphique des résultats.

III-5-d Discrétisation numérique

Pour I’obtention d’une solution numérique précise qui peut reproduire un résultat
expérimental, il faut choisir une méthode de discrétisation qui, avec un maillage affiné, peut
donner des solutions qui sont a la fois qualitativement et physiquement acceptables. Pour cela,

nous avons utilisé une méthode de discrétisation numérique dordre deux.

o  La discrétisation temporelle en second ordre, qui consiste a écrire [45] :

~

t+A 1+AT t 1—At
op 3¢ AP +¢ n 0( At)2
ct 2N

¢ est une variable dépendant du temps

Et donc, une discrétisation de la variation temporelle locale, avec une erreur de troncature

%l”rm‘ N 3¢t+AT _4¢t +¢t—At
ot 2At

Cette discrétisation est appelée « second order Euler Backward ». Ainsi on peut démontrer que :

d’ordre deux, (Ar)’est :

¢ =2¢" —¢'™™. Cette discrétisation est celle d Adam-Bashforth [45].

o La discrétisation spatiale en second ordre, qui nous permet d’écrire :
b _ bty
v, d,

o¢

.,

2
, avec une erreur de troncature d’ordre (d ) ) .

Avec : la valeur de la dérivée premicre deg, a I’interface au milieu de le distance entre les

points Pet N (suivant I’axe y). Cette distance est ci-apres dénomméed , .

Si le maillage est uniforme, le schéma des différences centrées utilisé pour la discrétisation des

dérivées spatiales d’'une variable est d’ordre deux, d’ou :
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" :M_Lﬁ(dyn)z e done

2 16 &y;
+
¢, = ¢N—2¢P avec une erreur de troncature d’ordre (dy, ).

Dans ce qui suit, nous utilisons une discrétisation spatiale avec une erreur de troncature de
l’ordre(sz),(Ayz).
Les résultats des intégrales sont réarrangés sous la forme standard de ['équation de discrétisation

algébrique de la quantité de mouvement suivant X :

AU = AUEY + A, USY + AU + AU +S, (38)

De méme, pour I’équation de discrétisation algébrique de la quantité de mouvement suivant

y, nous obtenons :

A, V;V*A’ =4, VE’:A’ + 4, V,;;A’ +4, V];jA’ + A VS’;A’ +S, (39)

Ap Ag, Aw, Ax et Ag sont des coefficients qui dépendent du nombre de Reynolds.

III-5-e Résolution des équations hydrodynamiques
Pour résoudre I’ensemble des systemes d’équations de discrétisation des vitesses, de la

pression, nous avons suit 1’algorithme SIMPLER (Semi — Implicit — Pressure — Linked -

Equation-Revised) [45].

III-5-f Résultats

Nous présentons, dans un premier lieu, les résultats obtenus par nos calculs dans le cas du
réacteur cité ci-dessus et donnons, par la suite, les courbes qui illustrent Teffet de ’espace inter

¢électrodes sur les différents paramétres calculés.

i- Réacteur avec rapport d’aspect L/H= 44.28

Compte tenu de la simplicité de la géométrie étudiée, nous avons utilisé, pour la
représentation de la zone modélisée, un maillage régulier qui comporte 402 x 42 points. Ce
maillage, illustré sur la figure III-5, permet I'obtention d’une précision convenable sur les

résultats avec un minimum de points et une réduction du temps de calcul.
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I E
075 F
s E Figure I1I-5 : Maillage de la
025 H zone modélisée
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Le domaine modélisé (figure III-1) ne comporte qu'un seul espace inter électrodes.La

vitesse moyenne du gaz dans le tube, obtenue expérimentalement par H. Caquineau et A.dollet

[9, 40] dans les conditions de température (300 C) et de pression (1 Torr), est de (Vx>= 1.56

m/s, elle est calculée selon la relation (K)z% [9], ou S est la section droite du tube

(diametre 15 cm) etQ, le débit volumique total a (T, P).

Par ailleurs, d’aprés Bird [15], le profil de vitesse d'un fluide dans un tube en régime
laminaire est un profil parabolique comme l'illustre la figure I11-6 qui est aisé a déterminer par

I’expression :

V. (x)= 2(Vx){1 - (%TJ (40)

ou r est la distance du point considéré a I'intérieur du tube par rapport a son centre et R le

rayon de ce tube.

Figure I1I-6 : La vitesse moyenne est d’autant plus
grande que la section est faible

Avec les paramétresR, =5,v, =2.45m/s 1’écoulement obtenu par nos calculs est uniforme

a l’entrée du réacteur, avec une vitesse horizontale constante (¢gale a 2.4 m/s). Dans lespace
inter électrodes, par contre, il est parabolique avec une vitesse maximale de 4.5m/s . La vitesse

verticale est partout nulle. Ce résultat est illustré sur la figure I111-7.
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Figure. I1I-7 : Champ de vitesses « Ecoulement parabolique»
dans I’espace inter électrodes.

L’évolution de la pression dans I'espace inter électrodes est représentée sur la figure I11-8.

Nous remarquons que la pression chute le long de I'écoulement et qu’elle ne subit aucune

variation verticale.
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Figure I1I-8 : Chute axiale de la pression

Les résultats obtenus sont conformes avec ceux obtenus par H. Caquineau et A.Dollet, pour les

mémes conditions de travail. Ces derniers sont illustrés sur la figure I11-9 [35].
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Figure I11-9 Vitesse d’écoulement obtenue par H. Caquineau et A.Dollet [35]
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ii- Effet du rapport d’aspect sur les parameétres calculés

Pour étudier I’effet du rapport d’aspect sur la vitesse d’écoulement du gaz et la pression,
nous avons fait varier la largeur inter électrodes et calculé ces parameétres. Les résultats obtenus

sont illustrés sur la figure I11-10.

i

A
e
L]

k1|
(@) A (b)

ety
[0h e
=0

L
XH (d)

Figure I11-10 : Effet du rapport d’aspect sur
la vitesse d’écoulement :

(a) L/H=31-> H=2cm

(b) L/H=15.5-> H=4cm

(¢) L/H= 6.1 H=10cm

(d) L/H= 44.28-> H=1.4cm
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En faisant varier le rapport d’aspect suivant ’ordre croissant, nous avons remarqué que le
profil de vitesse vy reste toujours parabolique le long de I'espace inter électrodes suivant 'axe x
[figure I1I-10(a) (b) (c)]. La composante vy de la vitesse du gaz est pratiquement nulle. Il en est
de méme pour la pression. Nous avons remarqué qu’elle chute le long de I'espace inter
¢électrodes et dépend du rapport d’aspect. Plus ’espace inter électrodes est important plus cette

pression est faible

III-6 Conclusion

Nous avons présenté, dans ce chapitre, notre modéle hydrodynamique pour un réacteur a
écoulement longitudinal, nous avons commencé d’'abord par écrire les équations de Navier-
Stockes de « continuité et de quantité de mouvement », qui nécessitent une méthode numérique
précise afin de pouvoir donner une solution avec le minimum d’erreurs. Nous avons par la suite

¢tudié I’influence de la variation du rapport d’aspect sur les paramétres calculés.
Les vitesses calculées par ce modele serviraient comme paramétres dentrées dans le modéle

de transfert de matiére ou pour la chimie de plasma pour le calcul de la vitesse de dépdt des

especes sur le film en cours de formation.
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique

IV-1 Introduction

Pour analyser le comportement électrique de la phase gazeuse du plasma, nous avons besoin
de résoudre un certain nombre d’équations de la physique. Ces équations que nous avons
présentées dans le chapitre II décrivent le mouvement des particules dans la phase gazeuse.

Dans ce chapitre, nous présentons un développement relativement rigoureux de ces équations
et donnons le domaine de calcul ainsi que les conditions aux limites, sans oublier de parler des
hypothéses et approximations choisies pour ce modele. Nous nous focaliserons sur le calcul des
données de base qui s’avéreront utiles pour une bonne simulation. Nous terminerons enfin, par

une analyse des résultats obtenus et une conclusion.

IV-2 Présentation du réacteur

Dans la phase gazeuse des plasmas hors équilibre, les électrons jouent un rdle primordial, car
I’énergie est d’abord transférée a ces particules qui par la suite effectuent des collisions avec les
particules neutres du milieu.

Modéliser ces plasmas pour mieux comprendre et optimiser les dispositifs expérimentaux
dans lesquelles ils interviennent nécessite la connaissance de données de bases dont nous
parlerons par la suite. La limitation majeure a la modélisation est le manque de ces données dans
la littérature, provenant de calculs et mesures directes. Ceci Savére d’autant plus vrai que la
nature du gaz ou du mélange gazeux est complexe [M .C Bordage, P. Ségur CPAT .Toulouse].
De ce fait, nous avons considéré, pour I’élaboration du mod¢le de décharge électrique, le modeéle
du réacteur présenté sur la figure IV-1 et utilisé par G.J.M. Hagelaar [46]. C’est un réacteur a
courant continu. Il est composé de deux électrodes planes et paralléles, Tune est la cathode
polarisée négativement avec une tension de 250 V. La deuxiéme électrode est lanode reliée a la

masse. La dimension de I’espace inter électrodes est de 'ordre de 0.35mm.

200Torr
250V | | oV
-« —>
0.35 mm

Figure IV-1 : Géométrie du réacteur modélisé
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IV-3 Le mélange gazeux
Le gaz introduit dans le réacteur afin de créer la décharge électrique est un mélange gazeux
compos¢ d’hélium et d’hydrogene avec les pourcentages suivants :
e 97% d’Hélium (H,
e 3% d’Hydrogene (H,

Les différentes réactions, qui peuvent avoir lieu dans ce mélange, suite aux processus de
collisions des espéces chargées avec les espéces réactives sont présentées sur le tableau V-1 (a
etb).

Tableau IV-1-a : Réactions dans le mélange gazeux hélium-hydrogéne avec présentation

de I’énergie moyenne perdue dans la réaction [46].

47



Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique

la conversion de lion

Rl Hi+H,>H +H 216107 cns™

R12  H'+2H, > H; +H, 310 cnf's™
RI3  H'+2H,—H +H, 1.1x10™ cnfs™
R4 H' +H,—H, +2H, 4110 cn's™

2)

La recombinaison

RI5 et+H SHvH+H 0 FigIV-3(g)
R6  e+H >H,v )+H 0 Fig V-3 ()
R17 H +H;, >2H, 2x107 end's™

La desexcitation

RI8 e+H, e +H, —-20.215 2.9x107 cnr's™

L'attachement de [I'électron

RO e+H(v)>H +H 0 Fig IV =3 (i)

Détachement de I'électron

R20 H +H—>e+H, 0 7.6x10™" cni's™

Tableau IV-1-b : Réactions dans le mélange gazeux hélium-hydrogéne avec

présentation de 1’énergie moyenne perdue dans la réaction[46].

IV-3 Principales hypothéeses

Pour élaborer ce modéle, nous avons considéré les hypothéses et les approximations

suivantes :

1. Ne sont prises en considération que les interactions entre les espéces chargées et le gaz. Les
neutres (atomes) dans I’état excité sont négligés (R6) ;

2. L’ionisation est considérée seulement pour les molécules neutres du gaz, nous négligeons les
réactions (R7-R8-R9-R10-R18-R19).

3. Les collisions électrons —€¢lectrons et électrons —ions ne sont pas prises en compte (R15-
R16-R17);

4.

Nous avons choisi de travailler uniquement avec le processus dionisation, nous ignorons

I’attachement, I’excitation et la conversion (R1-R2-R3-R11-R12-R13-R14-R20);
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique
5. Le transport des ions est décrit par I'équation de continuité et I’équation de quantité de
mouvement avec dérive —diffusion ;
6. Le transport des électrons est décrit par les trois premiers moments de Téquation de
Boltzmann et qui sont :
—I’Equation de continuité
—I’Equation de quantité de mouvement
—1” Equation de I’énergie
7. La diftusion des électrons déterminée par le coefficient de diffusion D, et la mobilité s,
sont supposées satisfaire la relation d’Einstein [30] :

D, kT, 2¢,

= 3 &, énergie de ['électron
H, e e

ou la température électronique?, et/ou I’énergie moyenne &, :EkTe , sont déduites de

I’équation d’énergie de I’électron.
Afin de fermer ce systéme pour les équations des moments de I'électron, on doit assumer que :

a. le tenseur de pression électronique est isotropique, ce qui nous permet décrire P = n, kT, .

b. 1’énergie cinétique de I’électron est négligeable devant son énergie thermique.

c. les taux moyens de collision électron -neutres dépendent seulement de Iénergie moyenne
de I’électron.

d. la description du deuxiéme moment (transfert de quantité de mouvement) est traitée dans

la forme dérive — diffusion

e. la fréquence d’ionisation est supposée dépendre du champ électrique local réduit «; »,

rapport du champ électrique et de la pression, exprimé en (V/Torr/cm).

f. Il n’est pas nécessaire de résoudre I'équation de transfert d’énergie d’électrons, le

ccefficient de diffusion est déterminé par I’énergie caractéristique—=.
He

8- Nous avons donc choisi de travailler avec le processus dionisation de I’hélium qui est décrit
par I’équation R5 (pas de recombinaison) qui provient :

e D’un processus local dit de colonne positive ;

e D’un processus d’expansion des gaines.
9- Nous avons négligé le processus d’émission secondaire d’électrons (processus de la lueur

négative ; cf. chapitre I).
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique
10- La décharge est supposée symétrique (aucune distinction n'est effectuée entre les deux

électrodes).

IV-4 Systéme d’équations
Le modéele de la décharge électrique en courant continu est de type fluide, auto cohérent,
donc la description du comportement électrique du réacteur peut se faire a Taide de I’ensemble
d’équations décrites au chapitre 11, avec les approximations citées précédemment :
» Equation de poisson :
V2¢=—H(n —n,) 1)
g T

> Equations de continuité :

% + V(neve ) =S, (42) pour les électrons
t

on

—+ V(npvp ) =S, (43) pour les ions

S, = Sp =n,,

avec v, la fréquence d'ionisation

» équation de transfert de la quantité de mouvement :
n,y,=-nuE-DVn, (44)
ny,=n,u,E-D Vn, (45)

Ce systéme d’équations et appliqué a la réaction RS :

e+H,—> H, +2e avec une énergie moyenne & =24.58 eV [47]

IV-5 Données de base

Les données de base nécessaires pour I'exécution du programme de la décharge, sont les

mobilités et les coefficients de diffusion des espéces chargées :

& Les données de base telles que le coefficient de diffusion électronique D, , la mobilité des
électrons p, et les fréquences de collisions des électrons avec les espéces lourdes v

dépendent de leur énergie, il est donc nécessaire de connaitre les seuils des sections efficaces
des différents processus de collisions inélastiques (excitation, ionisation, attachement...)

afin de pouvoir calculer ces parameétres.
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< Par ailleurs, pour les ions présents dans le gaz, les coefficients de diffusion, de mobilités

dépendent du champ local réduit.

De ce fait, pour pouvoir les déterminer, nous nous sommes basées sur des courbes obtenues par
’utilisation de 1’équation de Boltzmann en énergie, calculées par le logiciel BOLSIG [28, 29]

afin de pouvoir calculer tout d’abord :

T
i- Le coefficient de diffusion D, = k‘“’—ﬂ‘“’ avec kT, = %g
e

Sachant que I’énergie moyennel de 1’électron représente dans ce cas Pénergie d’ionisation
donnée dans le tableau ci-dessus par la réaction R5 [47].

ii- La mobilité électronique est obtenue en fonction de la valeur de Ténergie moyenne en eV de

la figure IV-2 (a) [47].

ax10° e T
N . '-.” 4
107 .-4-.,. h 1
— 3x10° ) T ®)
2 = ey H"
< E SOH T
5 2 zeint i E
£ 2x10° " )
[3) 2
2 2
g 1xcf :'g
0 s aaaul FEFEPETTTT BT | o
10" 10° 10' 10° 5 . = .
electron mean energy (eV) 10 10 1 1o

reduced feld {WiemToer)

Figure. IV-2 : Mobilité électronique (a) et des différents ions (b) dans le mélange
97% Hélium et 3% Hydrogéne [47]

KTy,

-Le coefficient de diffusion des ions est donné parD, = , avec :

KT = kT, 4 (4 Y [4647]
¢ Sm+3m, ¢ ’

4, Mobilité des ions;
T, : Température du gaz;
m : Masse de l'ion (H)

m, : Masse du mélange gazeux.
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-La valeur de la mobilité x, pour I'ion H . est obtenue a partir de la courbe représentante la
mobilité ionique en fonction du champ électrique local (Figure IV-2 (b)).

-Le calcul de la valeur du champ électrique £ se fait par la formule suivante:

=L
L

ou V : représente la différence de potentiel de I'espace inter électrode

L : est la distance entre les deux électrodes (voir Figure IV-1)

- Le taux d’ionisation k,est obtenu a partir de la courbe qui représente les différents taux de
collision en fonction de I’énergie moyenne (figure IV-3).

- La densité des ions H est calculée par la loi des gaz parfait P = nkT

Figure IV-3 : Taux de collision des réaction
par impact électronique dans le mélange
97% H. 3% H : a- excitation totale de H., b-
ionisation par He*, c- lonisation directe, d-
ionisation directe de H,, e- excitation du H,,
f- dissociation du H,, g et h- recombinaisons
du Hs", i- attachement dissociative du H, [47]

e coetficien (em’s)]

elaction mean gy (V)

IV-6 Traitement numérique des équations
[V-6-a Ecriture des équations

Le systéme d’équations présentées précédemment est écrit de la fagon suivante aprés

avoir remplacé les équations (44) et (45) dans respectivement (42) et (43) :

~Div (-D,Vn,+n,u,VV)+ aa”; =S, (46 )
on
Div (=D ,Vn, —n,u,vv)+ =S, (47)
’ 4
vy = - (48)
80

avec  p = |e|(np - ne)

- S, =8,=ny,
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IV-6-b Conditions aux limites
i- Les conditions aux limites utilisées sont les conditions de Dirichlet : aux contact, c'est-a-dire
sur les électrodes :
-enx=0etx=035mm n,=n,=0.

-en x=0 ( a la cathode ), le potentiel V =V, ==-2501 ;

-enx=0.35mm ( & ['anode ), V=0

ii- Les conditions initiales sont :

At=0,n, = n, = 10" em™
V=0

IV-6-c Discrétisation numérique

Le systeme d’équations est monodimensionnel. Il est discrétisé par la méthode des volumes

finis suivant le schéma illustré sur la figure IV-4.

R

Figure IV-4 : Maillage de I’espace inter électrodes dans le modele de décharge

Pour des modalités d’écriture, nous posons :
n,=N
n,= M

Résoudre le systeme d’équations notées ci-dessus revient a intégrer chaque équation dans un

volume fini typique :

=  Equation de continuité pour les électrons :

La discrétisation de 1’équation de continuité par la méthode des volumes finis consiste a

réarranger les intégrales sous la forme :
ANSY = ANSY + 4, N;Y +S (49)
Le systéme d’équations obtenu aprés la discrétisation est tri diagonal et résolu directement par

I’algorithme de Thomas [48].
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= Equation de continuité pour les ions :

En effectuant la méme démarche que pour des électrons, nous obtenons le Systéme
d’équations suivant :
A MY =AM + 4, MY + S (50)

Qui est résolu de la méme manieére.

= Equation de poisson

2
0 Z - (N-M) (51)
ox~ &,

La discrétisation spatiale en premier ordre de I'équation de poisson, nous permet d’obtenir
le systéme A,V = AV + A4,V + 8 (52)

Ce systéme est tri diagonal et peut étre résolu par lalgorithme de Thomas [48].

» Test de convergence:

A partir des conditions initiales, nous faisons tourner le programme avec des pas de

At=10"""s Jusqu’a atteindre le régime stationnaire.

IV-6-d Résultats du modele de décharge électrique
La résolution du systéme constitu¢ par les équations (46) a (48) nous a permis de
déterminer les variations spatiales :
-du champ électrique,
- des densités des especes chargées.
Les résultats que nous présentons, dans un premier lieu, sont ceux obtenus pour les
conditions de pression, géométrie et tension citées ci-dessus.

» La variation spatiale des densités d’électrons et d’ions H_ , dans la phase gazeuse du plasma

composé de 97% d’hélium et 3% d’hydrogéne, est illustrée sur la figure IV-5. Le profil de la
distribution des ions nous montre I’évolution de la densité des ions tout en allant de la
cathode vers I’anode. Cette évolution a une allure de cloche. Ceci est du a la diffusion rapide
des électrons de la cathode vers I'anode, puis a leur blocage par le champ électrique aux
interfaces plasma — gaine, qui par une augmentation locale prés de ces interfaces provoque
une ionisation des molécules du gaz suffisamment importante pour favoriser accroissement
de la densité des électrons crées dans le volume du gaz, et qui pourront sortir finalement de

la décharge par diffusion.
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*3 ]

e

1,00E+011
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Comme nous n’avons considéré que le processus d’ionisation des neutres avec les électrons,
avec une fréquence d’ionisation considérable (1.7 10’ s™), ¢’est pourquoi nous remarquons que
’ionisation est plus importante et la densité des ions positifs dans les gaines est supérieure a
celle des électrons dans le plasma (figure IV-5).

Ces résultats ont été obtenus avec une précision de 10'® s. En diminuant le temps
d’incrémentation (10"7s — 10" s), le profil des espéces chargées apparait mieux. Cependant,
d’aprés les figures [V-6 et IV-7, 1’évolution spatiale des densités électroniques et ioniques
apparait clairement depuis les valeurs nulles jusquaux valeurs maximales (10" em™) a
I’interface gaines — plasma, puis les densités deviennent égales dans la colonne positive

(neutralité). Ceci nous montre que certains résultats saméliorent par la réduction du pas du

temps.
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Figure IV-6 : Profil des densités des especes
chargées pour Ar =10""s
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Figure IV-7 : Profil des densités des especes
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Le méme résultat est obtenu pour le champ électrique. Nous lavons illustré sur la figure IV-8 :

500 L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L) L)
R ¢ a0 |

S0 F | mangegren@H  B%H ) 7120 .J
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Figure IV-8 : Champ électrique pour différentes valeurs de Az : 107 (a), 10™7(b), 10™** (c).

Les figures montrent que le champ électrique, en un point, est déterminé a la fois par le potentiel

extérieur impos¢ aux électrodes (V=-250V) et par les phénoménes de charges despaces dans le
plasma. Ainsi, il est variable au niveau des gaines et constant dans le plasma. Notons aussi
I’existence d’une bonne corrélation entre la distribution spatiale des espéces chargées et celle des
champs électriques. Dans la colonne positive, le champ électrique est constant et éest lui qui est
responsable de 1’égalité des deux courants ionique et électronique en freinant la diffusion rapide
des électrons par rapport a celle des ions (différence de mobilités) jusqua ce que la diffusion
devienne ambipolaire. Ceci est indiqué sur les figures (IV-6) et (IV-7) ou I'allure montre 1’égalité
des densités des deux espeéces chargées. L'allure de la densité des électrons (représentée en noir),
n’apparait pas dans la région plasma, ce qui prouve I'égalité de la densité entre les deux espéces.
Par ailleurs, la variation du champ électrique dans les gaines provoque une variation de la densité

des espéces chargées.

1V-6-4-b- Influence de la distance inter électrodes

Dans ce modele, la distance inter électrode du réacteur considéré est trés petite (0.35 mm), elle

T.(ev) |2 :
est de 'ordre de la longueur de Debye (4,,,, (mm) =7.44 10° [ﬂe(e_-)zﬂ (cf. chapitre I), dans
Jem

notre cas, elle est égale a 0.30 mm, ce qui indique que les longueurs de la colonne positive et de
la zone sombre sont réduites et peuvent méme disparaitre. Ceci est observé dans la figurelV-5.

Donc, il faut souligner a ce stade que seules les zones de chute cathodique et de lueur négative
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique

sont nécessaires a ’existence d’une décharge maintenue par un courant continu, ce qui explique
la distribution des espéces chargées dans la figure IV-5 pour un temps de 10 6,

Nous avons fait varier la distance inter électrodes (4-10 cm) pour un temps de 10'%s, ce qui nous
a permis de voir clairement cette distribution sachant que la colonne positive posséde une
longueur relativement importante dans I'espace inter électrodes et qui permet d’assurer des
temps de passage relativement longs et la production de diverses espéces actives. (Figures 1V-9,

IV-10, IV-11 et IV-12).
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique

Nous remarquons aussi que la valeur du champ électrique varie en fonction de la distance inter

électrodes.

IV-6-4-b- Conditions aux limites

Sur la figure (IV-13), nous avons représenté les densités des électrons pour des conditions aux
limites différentes des premiers résultats. En effet, nous avons pris comme conditions a la
cathode ot x = 0, la densité des électrons égale a 2x10' cm™, et a ’anode elle est prise égale a
10" cm. Nous remarquons que la densité des électrons évolue depuis 2x10° cm™ et croit au
prés de I’anode avec une densité de 10" cm™. Ce résultat prouve que nous pouvons changer les
conditions aux limites du réacteur si nous tenons compte de Teffet de I’émission secondaire et

calculons son coefficient dans ce modele comme le cas traité par Hagelaar et qui est illustré sur

la figure 1V-14 [46].
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Chapitre IV Modélisation de la décharge électrique
Conclusion :

Ce chapitre a été consacré a la modélisation de la décharge électrique du plasma dhélium.
Cette étude a permis tout d’abord de présenter notre modéle fluide auto cohérent déterminé par
les équations de continuité pour les espéces chargées, couplées avec 1équation de poisson, en
émettant certaines hypothéses et faisant quelques approximations. Nous avons obtenu des
résultats qui nous renseignent sur les densités électroniques et ioniques ainsi que sur la variation
du champ électrique dans I’espace inter électrodes, puis nous avons étudié¢ Finfluence de la
distance inter ¢électrodes sur la distribution des espéces chargées et du champ électrique.

En effet, le modele que nous avons élaboré, avec certaines conditions et hypothéses
simplificatrices, nous permet d’étudier l'influence du taux de réaction (ionisation), de la
pression, de la largeur de I’espace inter électrodes et de la tension appliquée sur la distribution

des espéces chargées et du champ électrique.
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Conclusion générale et perspectives

Conclusion générale et perspectives

L’objectif du travail présenté¢ dans ce mémoire est de décrire les différents processus entrant
dans la formation des films élaborés par plasmas froids. Pour cela, nous avons développé deux
modeles de simulation du fonctionnement d'un réacteur plasma, basés sur la méthode numérique
des volumes finis. Cette étude a été réalisée dans le cadre dune collaboration avec M. Afrid,
professeur au département de « physique énergétique », de I'université de Constantine.

Dans un premier temps, nous avons ¢laboré un modéle hydrodynamique, bidimensionnel
d’écoulement d’un gaz dans ’espace inter €lectrodes, en se basant sur les données et résultats
expérimentaux du réacteur a écoulement longitudinal, utilisé au LGET de Toulouse par Iéquipe
de B.Despax [35]. Nous avons obtenu trés rapidement des résultats qui sont relativement en bon
accord avec ceux du modéle bidimensionnel, réalisé par Iéquipe de Despax.

Un modéle de décharge électrique a été traité rigoureusement. Mais le manque de données de
base concernant ce modele, nous a conduit a utiliser un autre type de réacteur a courant continu,
celui étudié par G.J.M. Hagelaar et J.P.Boeuf [47]. Nous avons adopté une démarche consistant a
traiter de la maniére la plus équilibrée possible, les interactions électrons molécules dans la
phase gazeuse du plasma. Au vu des premiers résultats, nous avons donné des hypothéses et
utilisé des approximations qui ont permis de simplifier la formulation du modéle et dobtenir des
résultats qui sont physiquement qualitativement acceptables.

Il s’est avéré que les simulations nécessitaient un temps de calcul trés important. Néanmoins,
nous avons pu obtenir grice au modele fluide des résultats informant sur la distribution spatiale
des densités des espéces chargées et de la variation du champ électrique dans lespace inter
¢lectrodes.

11 faut dire que les étapes de modélisation électrique constituent des phases difficiles et que les
résultats auxquels nous sommes parvenus, ne nous donnent pas entiére satisfaction. En effet,
nous nous sommes basées seulement sur le processus d'ionisation, alors qu’en réalité, pour un
gaz faiblement ionisé, les ions ne contribuent que rarement dans le dép6t. Pour arriver a ce
stade, il faut considérer la dissociation des espéces chimiques, et calculer leur taux de
dissociation et leur recombinaison que nous avions négligée alors qu’elle joue un role
considérable dans le dépdt des films. Pour cela des mesures directes dans des laboratoires

spécialisées nous seraient extrémement utiles, car la conclusion la plus importante de notre étude
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est que le modéle pour lequel nous avons opté, permet de retrouver, avec une précision trés
convenable, une large gamme de résultats expérimentaux concernant non seulement la décharge
¢électrique mais aussi la vitesse de dépoOt et ses variations dans le réacteur ainsi que la
composition des films déposés.

Notre étude aurait été donc plus compléte si nous avions pu terminer notre modélisation
¢lectrique en radio fréquence. Mais, nous pouvons dire que les résultas obtenus Souvrent
maintenant a des perspectives considérables dont voici quelques exemples :

a- Pour le modele de la décharge électrique :

® traiter numériquement ce modele, en radio fréquence et étudier les variations du champ
¢lectrique, des densités électroniques et taux d'ionisation a différents instants d’un cycle
RF.

= résoudre 1’équation de Boltzmann en considérant la source avec ionisation et
recombinaison.

= calculer les taux de dissociation des espéces lourdes

b- Une étude peut étre poursuivie afin de développer le modéle de transfert de matiére en
suivant les étapes suivantes :

1- sélectionner un mécanisme réactionnel en phase gazeuse avec des conditions opératoires
et calculer les constantes de vitesse des différentes réactions, pour cela nous pouvons
considérer :
= [ es réactions des produits formés par impact électronique avec les réactifs initiaux
® [es réactions entre les radicaux
= Les réactions de dissociation des produits formés dans la décharge par impact

¢lectronique
= Les réactions entre les produits formés et les radicaux.

2- Ecrire toutes ces réactions avec les constantes de vitesse envisagées.

3- Déterminer un mécanisme chimique en surface, par exemple, dans notre cas, nous
pouvons considérer que seuls les espéces radicalaires produites dans la décharge peuvent
réagir sur la surface (basse température)

4- Déterminer les coefficients de probabilité des réactions des espéces considérées
(coefficients de collage)

5- Faire une étude expérimentale assez compléte des procédés de dépot assistés par plasma
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6- Elaborer un modéle numérique de transfert de matiére qui nous permet dobtenir des
profils des vitesses de dépdt et de concentrations des espéces considérées avec la
composition des films déposés

7- Et enfin faire une étude de l'influence des paramétres opératoires (puissance- débit —
température - pression- tension) sur la vitesse de dépot.

Nous pensons donc que cette étape de recherche et de validation du mécanisme chimique est
longue et difficile, ce qui nous permet de la considérer comme un objet dextension de I’étude
dans I’avenir.

Notre étude sera consacrée aux especes produites lors dune décharge plasma dun gaz
organosilicié utilisé seul ou en mélange avec dautres gaz comme 'oxygeéne ou I’argon. Parmi
les organosiliciés, nous baserons notre travail sur hexamethyldisiloxane (HMDSO : O-(Si-

(CH3)3)2) de formule chimique :

H;C CH;
| | S—C C—H
H3C—Si—0—si—CH3 4.7¢eV 3.5eV
H;C CH; H;C—S;—0—S;—CHj3;
8.3Ev

Cet organosilici¢ est trés utilisé dans plusieurs secteurs industriels du fait de sa stabilité et sa
facilité d’emploi (pression de vapeur élevé a pression et température ambiante) [49]. On le
trouve comme couche barri¢re transparente pour 'emballage agroalimentaire, couche séparatrice
de gaz dans des membranes de séparation gazeuse, couche isolante a faible constant
diélectrique, dans les composants a semi-conducteurs, ...

Notre étude aura donc, pour but, analyse de la fragmentation de cette molécule dans un
réacteur RF et le suivi du dépot des fragments résultants sur un substrat de silicium, par exemple.
= Vu la complexité de la molécule, suivant la puissance de la décharge une grande variété

d’interactions, dans la phase gazeuse, peut avoir lieu. Ainsi :

2- Pour les faibles puissances, les réactions de dissociation de la molécule peuvent étre

[49] :
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(CH3)3S08; (CH3); +¢” — (CH3)3SiO” Si (CHs); + CH; +e°
(CH;);8,08; (CH3); +e¢"— 'S; (CH3); + (CH3);S:0 +e
Ou (CH3);S:0S; (CH3); +e — 'S (CH3); + (CH3);8,0 + CH; + ¢
3- Par contre, pour les fortes puissances, la molécule dHMDSO peut étre totalement
consommée et la phase gazeuse dominée par ses produits. Ainsi les électrons pourraient
interagir avec ces produits pour donner de nouveaux radicaux qui contribueraient au dépot.
Les réactions possibles sont donc :
CH;+e— CHy'
HS; (CH3); +e— H' S; (CH3),+ CH; +e”
PMDSO +¢” — H(CH3), SpO+ CH;
Cet ensemble de fragments peut étre identifi¢ grice a différentes techniques de caractérisation.

Par spectroscopie infrarouge, on peut obtenir, par exemple, les spectres suivants [50] :

Absorbance {u.a)

! | I ! H !
4000 3500 3000 2500 2000 1500 1000

f
500
Fréquence (cm ")

Les fragments résultants de la décomposition de la molécule peuvent a leur tours interagir

avec la surface du substrat pour contribuer a la croissance du film. Un exemple dinteraction

possible est illustré ci- dessous [49] :

HMDSO

(CH):Si® +(CH)SIO ¢ -
(CH);3Si° + (CH),SiO H{ CH °CH+ (CH):SiOSi(CH);

(CHy);SiH
H (CH;)sH S0

VA

A
-(CH);Si0)- Hydrogen abstraction
main chain and desorption

(CHs)5Si

Low power conditions
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Chapitre 1 Physique des plasmas et techniques de dépot

Trés haute température. Les grandeurs de base permettant de décrire un plasma, sont la
densité n. et la température T, électroniques. La théorie des plasmas s’applique a des milieux
dont n. varie de 10° cm™ & 10% cm™. Les températures électroniques peuvent varier de 10% eV
a 10* eV. Les ordres de grandeur des différents plasmas en fonction de ces paramétres sont

donnés sur la figure I-2.

Température (K) Température [eV)
Fusion inertielle
10° 1 =10 keV
HrE
FLizion magngtique
coeLr du
10° 1 scleil 100
nebuleuse COLronne
zolaire i
éclair
10° | ——-] i
flammes
T T T T T T T I].1
107 10" 101 10°7

Densité (particules/m®)

Figure I-2 : Classification de ne = f (Te) pour différents plasmas [10]

I-3 Grandeurs caractéristiques d’un plasma
Le plasma est défini par un certain nombre de parameétres ¢lectriques dont la connaissance
est nécessaire pour aboutir a une modélisation adéquate de la décharge électrique. Ces grandeurs

sont rappelées dans ce paragraphe.

1-3-a La fréquence plasma

Quand on provoque une perturbation locale dans un plasma initialement neutre, sous la forme
d’un exces de charges électriques positives ou négatives, celui-ci va tendre a revenir vers 1état
d’équilibre de neutralité. Ce phénomene provoque Foscillation des espéces chargées et en

particulier les électrons qui, ¢tant plus légers, sont les premiers a répondre a la perturbation,
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Résumé

L objectif du travail présenté dans ce mémoire consiste a décrire les différents
processus se produisant dans un réacteur lors de la formation de films élaborés
par plasmas froids. Il représente une contribution a la mise au point de modéles
électriques, hydrodynamique et de transfert de matiere dont le couplage mene a la
modeélisation complete du réacteur.

Pour cela, et aprés application de certaines hypotheses simplificatrices, nous
avons développé deux modeles de simulation, le premier hydrodynamique, il
concerne l’écoulement gazeux dans ['espace inter électrodes, et le second
électrique pour décrire la distribution des especes chargées, du champ électrique,
dans le cas d’'une décharge continue. Les deux modeles élaborés sont basés sur la
méthode numérique des volumes finis.

Un traitement numeérique des équations de Navier —Stokes en régime stationnaire
pour un mélange gazeux présent dans un réacteur a écoulement longitudinal, a été
développé pour obtenir le champ de vitesses entre les deux électrodes. Les
résultats obtenus grdce au modeéle fluide sont conformes avec ceux obtenus dans

la littérature.

MOTS-CLES :

Plasma, Modeéle fluide, décharge luminescente, modéle hydrodynamique.
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