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Les couches minces ont connu ces dernieres annees un développement remarquable
dans plusieurs domaines comme dans la fabrication des cellules solaires, des écrans plats des
composantes microélectroniques. L'élaboration de couches minces se réalise en général soit
par procédés chimiques en phase vapeur (Chemical Vapor Deposition ou CVD), soit par des
procedes physiques en phase vapeur (Physical VVapor Deposition ou PVD).

Les procédés physiques en phase vapeur sont des dépbts de couches minces qui se
basent sur des phénomenes physiques. Ces dépots physiques peuvent étre obtenus par des

méthodes de pulvérisation ou d’évaporation [1].

La méthode la plus utilisée dans les procédés PVD est la méthode de pulvérisation
cathodique. Cette méthode est une méthode qui permet de former des couches minces avec
une grande vitesse et avec un rendement considérable, I’amélioration de ces couches minces
nécessite un choix approprié du gaz, de la nature de la décharge et des conditions

expérimentales [2].

L’étude expérimentale de plasma se fait par l'utilisation des méthodes de diagnostic
spectroscopique de masse ou d’analyse spectrale. Pour I'étude théorique, il existe plusieurs
modeles comme le modele microscopique, le modéle électrique, le modele hybride et le
modéle fluide [3].

L’objectif de notre travail est le calcul des propriétés électriques (la densité
électronique, les densités ioniques, le potentiel électrique et le champ électrique) d'un plasma
a plusieurs composantes ioniques d’un mélange gazeux Ar/O, dans un pulvérisateur
cathodique. Le pulvérisateur cathodigue est alimenté par une source de tension radiofréquence
RF de 13,56 MHz.

Dans le premier chapitre, nous allons présenter des généralités sur les plasmas froids et
les différents parametres nécessaires. Aprés nous présenterons la déposition PVD dans le
pulvérisateur cathodique et la modélisation des plasmas de décharge électrique ou nous nous

intéressons au modeéle fluide.

Le deuxieme chapitre présente de la modélisation numérique pour calculer les
propriétés electriques dans les plasmas a plusieurs composantes ioniques. Apres la définition

du phénomene physique, nous presenterons comment traiter les mélanges gazeux. Pour le
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calcul, nous avons choisi la Méthode des Différences Finies (MDF) et la méthode itérative de

Gauss-Seidel.

Le troisieme chapitre est une présentation des différents résultats. Les données du
calcul sont en général, celles des travaux de D. Benyoucef [4, 5]. 1l s’agit des densités de huit
particules (les électrons, les molécules O,, les atomes O et Ar et quatre ions : Ar*, O,", O,
O"). Le champ électrique et le potentiel électrique obéissent aux équations de Poisson et de

Maxwell.

Les conclusions générales et les perspectives sont présentées a la fin du mémoire.
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Chapitre | :

Généralités sur les plasmas froids et la pulvérisation cathodique

I.1 Generalités sur les plasmas froids

I.1.1 Historique sur les plasmas froids

Le terme "plasma" a été introduit en physique en 1928 par le physicien américain
I. Langmuir pour designer, dans les tubes a décharge, certaines régions équipotentielles
contenant un gaz ionisé électriquement neutre. Ce mot a été utilisé, pour désigner un état dilué
de la matiére, analogue a un gaz, mais constitué de particules chargées, électrons et ions

positifs, en proportions telles que le milieu soit globalement neutre [6].

1.1.2 Définition de plasmas froids

Les plasmas froids sont des gaz faiblement ionisé, ils contiennent des charges négatives
(électrons et les ions négatifs), des charges positives et des particules neutres. Ils sont
caractérises par des parametres macroscopiques : la température, la pression et les propriétés
physiques: conductivité électrique, densité, vitesse moyenne, énergie moyenne [7].

1.1.3 Grandeurs caractéristiques du plasma
1.1.3.1 Densités des espéeces

La densité d’une espéce donnée représente le nombre des particules contenues en
moyenne par unité de volume autour d’un point donné de I’espace et a un instant donné. Les
densités sont souvent exprimées par cm™ ou m™[5].
1.1.3.2 Potentiel plasma

Le potentiel électrostatique moyen dans le plasma est bien défini, il est a peu pres
constant dans le volume du plasma dans le cas d’une géométrie plan-plan. On peut le définir a
partir de 1’énergie nécessaire pour transporter une particule chargée depuis le plasma jusqu’au
endroit ou le potentiel est nul. D’une maniere générale le potentiel plasma est supérieur par

rapport aux parois qui I’entourent [5].
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1.1.3.3 Degre d'ionisation

Le degré d'ionisation nous permet de classifier les plasmas, en plasmas faiblement

ionises (plasmas froids, en géneéral) ou fortement ionisés (plasmas chauds) [8].

o = —2e (1.2)

ne+ng
No: Densité neutre
ne: Densité électronique

Si a<10™, alors le plasma sera dit «faiblement» ionisé et si a >10, alors il est dit
«fortement» ionisé. Le mouvement des particules chargées peut étre alors dominé par des
collisions avec d’autres particules chargées si le plasma est « fortement ionis€ » ou par

collision avec des neutres s’il est « faiblement ionisé ».

1.1.3.4. Les températures électronique et ionique

Les plasmas froids sont des milieux gazeux hors équilibre thermodynamique. Les
énergies des électrons, des ions et des molécules excitées sont différentes ; il n'existe pas de
température thermodynamique pour le plasma comme on peut la définir pour un gaz neutre.
La valeur des énergies des espéces présentes dans le plasma suit cependant une loi de
distribution statistique qui peut étre de type Maxwell-Boltzmann [9] et I’on peut ainsi définir

la température statistique des différents €léments en utilisant 1’équation :

E.= G).mv2 = (%) kg T (1.2)

Ou : Ec est I’énergie cinétique, m est la masse de la particule, v est la vitesse quadratique
moyenne, T est la température en Kelvin et Kg est la constante de Boltzmann. On définit ainsi
trois températures :

- Te: pour les électrons

- T :Pour lesions.

- - Tp: Pour les espéces neutres.

Les masses des ions et des molécules étant proches, leurs températures sons voisines et

de I’ordre de la température ambiante. Par contre la température électronique est beaucoup

plus élevée.




Chapitre I : Généralités sur les plasmas froids et la pulvérisation cathodique

1.1.3.5 Fréquence du plasma

Si on produit dans un plasma, une perturbation locale sous forme d'un excés de charge
électrique, le plasma va tendre a revenir vers I'état d'équilibre ce qui engendre généralement

des oscillations pendulaires non amorties du plasma autour de son état d'équilibre [6].

La pulsation wy,. de ces oscillations plasma est:

2
W = /mLP (13)
go: Permittivité du vide =8,85 102F.m™.
ge: Charge de I'électron = 1,6.10™°C.

Neo: Densité électronique du plasma non perturbé.

La fréquence plasma électronique:

fpe = 5= (14)

La fréquence plasma ionique :

Wpi

fpe = o (|5)

I.2. Méthode géneérales de dépdt des couches minces

La déposition des couches minces peut étre réalisée par différents procédés : par
procédes chimiques en phase vapeur (Chemical Vapor Deposition ou CVD) et par procédes
physiques en phase vapeur (Physical Vapor Deposition ou PVD). La classification des

méthodes est présentée sur le schéma de la Figure 1.1.
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Meéthodes générales pour déposer une
couche mince

B

& N
- Procéd.é physique (PVD) 2 : 'océdé chimique ( CVD
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Evaporation
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gaz réactif

Ablation

laser
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cathodique

Plasma CVD I | Electrodépositio I

Figure 1.1 : Schéma de la classification des procédés de dépot de couches minces [10].

Les techniques les plus utilisées pour dépoter des couches minces sont : les procedés
PVD et les procédés CVD [10].

1.2.1 Le dépbt chimique en phase vapeur (CVD)

Ce procédé permet d’obtenir un dépdt solide en faisant réagir chimiquement des
composés volatils sur un substrat, les parois du réacteur sont généralement chauffées. Une
température du substrat élevée permet de vaincre la barriére d’activation de la réaction, de
favoriser la diffusion dans le substrat des atomes apportés a la surface, ce qui permet une

bonne adhésion du dépot [11].

1.2.2 Dépdt physique en phase vapeur (PVD)

Le dépdt physique en phase vapeur (PVD: Physical Vapor Deposition) présente
beaucoup d'avantages par rapport au dépdt chimique en phase vapeur; par exemple les films
sont denses, le processus est facile a contréler et il n'y a pas pollution [12]. La méthode la plus

utilisée dans les procédés PVD est la méthode de pulveérisation cathodique.
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1.2.2.1 Le dépdt par la pulvérisation cathodique

Le phénomene de pulvérisation a été decouvert en 1852 par Grove. Dans un tube a
décharge, il a observé la création d’un dép6t du métal constituant les électrodes sur les parois
du tube. Pour des raisons technologiques, 1’utilisation intensive de la pulvérisation comme

moyen de production de couches minces date seulement des années 50 [13].

1.2.2.2 Principe de la pulvérisation cathodique

La pulvérisation cathodique est un phénomene d’éjection des particules a partir de la
surface d’un matériau. Lorsque celui-ci est bombardé par un flux d’ions énergétique d’un
plasma, les particules sont éjectées de la cible ; ils viennent se déposer sur la surface du
substrat (anode) placée parallélement a la cible a quelques centimétres (3 a 5 cm), Les ions
d’argon sont accélérés dans le champ ¢électrique de la cible, portée a une tension négative (3 a
5KV) par rapport a celle du plasma [13]. La Figure 1.2 présente le principe de la pulvérisation

cathodique.

Enrde du gae
a ioniser

:
—-— —N

Cible ———F " # N

e Substrat

—

T Porne-substrat

Figure 1.2 : Principe de la pulvérisation cathodique [13].
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1.2.2.3 Les types de la pulvérisation cathodique
Les principaux types de la pulvérisation cathodique sont :

» La pulvérisation cathodique continue DC : elle permet de déposer les matériaux
conducteurs et semiconducteurs [14].
» La pulvérisation cathodique alternative AC : elle permet de déposer les matériaux

conducteurs, semiconducteurs et les matériaux isolants [14].

1.3. Modélisations des plasmas de décharge électrique
L’expérimentation sur les plasmas coutant cher, et du fait de la complexité des
problémes rencontrés dans la physique des plasmas, il est indispensable de développer des
modeles numériques de simulation des mécanismes rencontrés lors d’une décharge. En effet,
la modélisation joue un réle assez important dans le développement de la théorie des plasmas
de par la pertinence des résultats numériques prédits par ces simulations, pour simuler les
plasmas de décharges. On peut distinguer quatre catégories de modeles [5] :
- Modele Cinétique
- Modéle Particulaire
- Modele Hybride
- Modéle Fluide
Nous nous intéressons dans ce mémoire a la description du Modeéle Fluide.

1.3.1 Modele fluide

Les propriétés du milieu (densités, vitesse, énergie...) sont décrites uniquement par des
grandeurs moyennes, et non par les fonctions de distribution des vitesses des particules. Ces
grandeurs sont les solutions des trois premiers moments de 1’équation de Boltzmann, qui
correspondent aux équations de continuité, de transfert de quantité de mouvement et de

transfert d’énergie [15].



Chapitre I : Généralités sur les plasmas froids et la pulvérisation cathodique

1.3.1.1 Les équations principales du modele fluide

» Equation de continuité [16] :
Pour chaque particule dans la décharge (électron, ion, neutre) un bilan de densité peut

étre écrit comme :
6n]-

== -V +5 (1.6)

Ou:

n;, I'j et Sj sont respectivement la densite, le flux et le terme source de particule j. D et p sont
respectivement le coefficient de diffusion et le coefficient la mobilité. Pour les neutres la
mobilité est égale a zéro [17].

On adopte : + pour les ions positifs ; - pour les électrons et les ions négatifs.

» Equation de transfert de quantité de mouvement [18] :

dnm (V)

T V(nm(VV)) + VP — nF = Ry, (1.8)

Ou:
R, = —mn(V)V, (1.9)

F: La force externe résultant du champ électrique et magnétique, Vi: la fréquence de
transfert de la quantité de mouvement, Ry, la quantité de mouvement perdu en raison des
collisions, P : la pression, V la vitesse des particules chargées et le symbole < > indique une

moyenne statistique.
» Equation d’énergie [18] :

On(E)

"= V4 —nFV = R, (1.10)

Ren: est le taux de perte d’énergie, q faisceau du flux totale.

Ces équations avec 1’équation de Poisson et les équations de Maxwell permettent le

traitement du plasma comme un fluide.
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1.3 Travaux réalisés pour la détermination des propriétés électriques
Plusieurs chercheurs ont travaillé sur des propriétés électriques; ils ont propose divers

modeles.

> E. Gogolides et H. Sawin (1992) [18] se sont intéressés a la détermination des
propriétés électriques d'un plasma d’Ar et de FSg, ils ont utilisé le modele fluide a une
dimension en régime stationnaire.

> D. Benyoucef (2011) [5] a étudié les caractéristiques électriques et énergétiques dans
les décharges RF de type magnétron dans un mélange (Ar, O,) par l'application du
modele fluide a géométrie cylindrique et la méthode type Monte Carlo.

» Z. Ballah (2009) [2] a étudié les propriétés ¢lectriques d’un plasma d'argon utilisé pour
la déposition des couches minces de silicium dans un pulvérisateur cathodique
magnétron en régime stationnaire. Le pulvérisateur est alimenté par une source de
tension radiofréquence et la configuration géomeétrique est unidimensionnelle.

» S. Abid (2012) [14] s’est intéressée a la détermination des propriétés électriques
(densité ¢€lectronique, densité ionique, potentiel électrique et le champ électrique) d’un
plasma d’argon utilisé pour la déposition des couches minces de silicium dans un
pulvérisateur cathodique magnétron a deux dimensions, elle a appliqué le modéle
fluide pour un systeme stationnaire a géomeétrie cylindrique.

» Z. Kouidri (2015) [19] s’est intéressée a la détermination des propriétés électriques
(densité électronique, densité ionique, température électronique et potentiel électrique)
d'un plasma d'argon utilisé pour la déposition de couches minces de silicium par
pulvérisation cathodique a une dimension. Elle a appliqué le modele fluide a une
dimension en régime stationnaire.

» K. Benouaer (2014) [20] s’est intéressée a la détermination des propriétes électriques
(densité électronique, densité ionique, potentiel électrique et le champ électrique) d'un
plasma a plusieurs composantes ioniques (mélange Ar, O,) utilisé pour la déposition
de couches minces de silicium par pulvérisation cathodique a une dimension en
régime stationnaire, elle a appliqué le modéle fluide a une dimension en régime

stationnaire.
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Chapitre Il :

Modélisation numérigue de plasmas a plusieurs composantes ionigues

Introduction

Dans ce chapitre, nous nous intéressons a I’¢tude d’un mélange gazeux (Ar/O) dans un

pulvérisateur cathodique. Nous présentons la modélisation pour le calcul des propriétés

électriques de plasmas a plusieurs composantes ioniques en considérant des coefficients de

transport variables dans le mélange.

11.1. Phénomene physique

Nous avons considéré que :

Le pulvérisateur cathodique est alimenté par une source de radiofréquence RF
13,56MHz.

Le réacteur est constitué de deux plagues placées parallelement a quelques
centimétres. La cible peut étre considérée comme une cible de silicium.

Le gaz introduit dans le réacteur est un melange gazeux (Ar/O).

Le champ électrique créé entre les deux électrodes provoque l'ionisation du gaz.

Les réactions chimiques peuvent se produire dans le volume. Les particules
considérées sont : électrons, Ar, O,, O, e, Ar*, O,", O'et O".

Les coefficients de transport des différentes particules du mélange sont considérés
variables dans I’espace.

Nous considérons que les densités volumiques des deux molécules Ar et O, constantes

et invariables ; et nous proposons la résolution du probléeme a une dimension et en régime

stationnaire. La figure 11.1 présente le phénomeéne physique.

11
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Figure 11.1 : Phénomeéne de pulvérisateur cathodique [14]

11.2. Modélisation mathématique

11.2.1 Introduction
Pour la détermination des propriétés électriques, nous avons choisi le modéle fluide a
une dimension en régime stationnaire, dans notre étude nous nous intéressons a huit particules

les plus dominants dans le volume (Ar, Oz, O, e, Ar", O,", O'et O7).

11.2.2. Les equations principales
Les équations principales pour le calcul sont :

a. Equation de continuité [17] :

aT;
72 = Sréac (11.1)

[ =-D, 20+ unE (11.2)
Ou: Sjle terme source de particule j ;
Par exemple A + B — C + D ; le terme source pour les particules dans une telle réaction est:
Sréac,c =Sreac,D =-Sréac, A=~Sreac,8=KréacNaNB
Ou K : la constante de réaction. La forme générale des constantes de réaction est :

K = ATBexpizEETC) (11.3)

Dans 1’équation I1.3, les parameétres A, B et C sont des constantes liées a la réaction chimique.
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b. Equation de Maxwell [17] :
divE = % = i(n0++n05r + N4 —Nop- —Ne) (1.4)
c. Equation de Poisson :

P e

11.2.3. Les réactions chimiques en phase gazeuse

Pour avoir une couche mince du silicium, on utilise un mélange gazeux (Ar/O). Nous
considérons dix réactions chimiques les plus dominantes dans le volume.
Le tableau Il.1 présente les réactions chimiques de production et de consommation des
molécules Oy, des atomes O et Ar et des quatre ions (Ar’, O,", O’, O") et e choisis et les

constantes de réaction.
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Tableau I1.1: Les réactions les plus importantes dans le volume [21].

Réactions chimiques Constantes de réaction [mS™]
e+ A, - Al + 2e K; = 2.3 x 1071, 19> expif—17.44/T,)
e+0,>0}+e+e K, = 2.43 x 107>, T} 93 expif—12.29/T.)
e+0,>0+0" K3 = 1.07 X 10715, T, 3%, expiit-6.26/T,)
03 + 00 >0, +0 K4 = 2.6 X 1071*(300/T,)"**
0t+0"->0+0 Ks = 4.00 x 1071*(300/T,)**
e+0" >0+e+te K¢ = 5,47107 1, T9-324 expif— 2.98/T,)
0+ 0 -0, +e K, =23x10716
e+0,-0T4+0 +e Kg = 7.10 x 10~ 7. T,%5, expiif—17/T,)
0,+0"->03+ 0 Ko = 2.10 x 1077 (300/T;)°*
0f+0"->0+0+0 Kio = 2.6 X 1071*(300/T,)***

11.2.4 Les coefficients de diffusion et de mobilité du mélange gazeux
Dans un mélange gazeux les coefficients de diffusion et de la mobilité sont calculés

selon les cas suivants :

11.2.4.1 Interaction neutre-neutre
Le coefficient de diffusion binaire D;;de I’espéce neutre j dans chaque espéce neutre i

dans le gaze est calculé par la formule :

1
D = 3kp Tgaz (47kp Tgay /2mj;) /2
L) 16P o 70 Qp (T%)

(m?/$) (1.6)
ou Pyt la pression totale du gaze m;; est la masse réduite m;=m; my/(m;+m;),
oii=(oi+o;)/2 est le diamétre de collision binaire et T'=Tg,,/sij avec g = /&g sont les

parameétres de Lennard-Jones o(A°) et £(K) et Kg est la constante de Boltzmann.

A C E G
mtoartF=tamr
T* eV el e

Qp(T*) =

Ou: A =1.06036, B =0.15610, C = 0.19300, D=0.47635, E = 1.03587,
F=1.52996, G =1.76474, H = 3.89411 [22].
Calculé sur le fond continue (ou background) des particules i, le coefficient de diffusion

D; des espeéces neutre j peut étre obtenu de la relation suivante [22] :

— P;
- Zi:background D, .
9]

Ptot

D;

(I1.7)
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Il existe d’autres relations permettant de calculer la diffusivité binaire [23] :

0.001858 T™/2_|(M;+M;)/M;M;
Dij=

Pci,jQD
Ou : P est la pression partielle du systéme binaire (i,j) en (atm) ;

Et M; et M; sont les masses moléculaires en (g/mole).

en [cm?/s]

(11.8)

Le tableau I1.2 présente les constantes qui se rapportent aux calculs des coefficients de

diffusion.

Tableau I1.2 : Les parametres de Lennard-Jones pour les calculs des coefficients de diffusion

Les molécules ci[A”] & [K] Les references
Ar 3.504 117.70 [24]
0, 3.433 113 [25]
o) 2.660 70.0 [26]

11.2.4.1 La pression totale

Dans un mélange de gaz parfaits de composition connue a une pression totale Py et une
température T données et occupant un volume V donné, en définissant la pression partielle P;
du composant i comme étant la pression du gaz i, on a [27] :

PV=niRT (11.9)
Ou : njle nombre de particule.
Par conséquent, en vertu de la premiere loi des mélanges :
Por =X P (11.10)
La pression totale est égale a la somme des pressions partielles ; ce résultat est connu sous le
nom de loi de Dalton.
Si on considere le nombre de molécules contenu dans une unité de volume, on a [17] :
Piot =Ko Tgaz2 N; (11.11)

11.2.4.2 Interaction ion-neutre

Le coefficient de mobilité binaire de 1’ion j dans chaque espéce neutre i est défini par la
formule suivante [17]:

T azZ
Wi = o.514pg— (M?/VS) (1.12)

mijai
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Ou: P la pression en (Pascal), m;; la masse réduite, Ty, la température de gaz et o; (A%) la
polarisabilité du background ou fond continue de gaz i.

Pour obtenir p;, le coefficient de mobilité de d’ion j, on utilise la loi de Blanc [28]:

Ptot — l:)i

b — Zi=background M

(11.13)

Ou : Py est la pression totale du gaz et P; est la pression partielle du background du gaz i.

Pour les ions, la relation entre les deux coefficients de transport Dj et p; est :
_ KBTion
Dj = =, (11.14)
Ou Tion la température des ions qui est supposé étre égale a la température du gaz, cette
relation est connue sous le nom de relation d’Einstein.
Pour les ions présents dans le gaz, les coefficients de transport, en fonction de la valeur

locale du champ électrique réduit, nous avons la relation suivante [29] :

N m+m
ou: KpT = Kp Ty, + mmg(uE)z (11.15)
m : Masse de I'ion.

m, : Masse du mélange gazeux.

Le tableau I1.2 présente la polarisabilité des ions et des molécules dans le volume.

Tableau 1.3 : Polarisabilités des ions et des molécules dans le volume.

Molécule Polarisabilité [A’] Référence
Ar 11.13 [16]
[0} 1.6 [16]
o} 5 [16]

11.2.4.3 Interaction ion-ion
Les collisions ion -ion sont souvent négligées parce qu'il est considéré que les densités
des ions sont faibles dans ces milieux. Cette considération permet de traiter les ions comme

séparés ; et il est plus facile de résoudre ces problemes [30].
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11.3 Modélisation numérique :
Pour la résolution numérique des propriétés électrique, nous choisissons la Méthode des
Différences Finies (MDF). Cette méthode est basée sur les étapes suivantes [31]:
1. Discrétisation du domaine de la simulation.

2. Rapprochement de la dérivée partielle par une différence finie.

3. Initialisation des données et détermination des conditions initiales et des conditions

aux limites.

11.3.1 Discrétisation du domaine de la simulation :

.....

I’axe (z).

2(j)=(j-1)dh (11.16)

Ou:dh =

j est la division selon l'axe z, H la distance entre les deux électrodes et dh

Jmax -1’
est le pas de la discrétisation. Le schéma suivant (figure 11.1) présente la discrétisation du

domaine de simulation :

L
L
L

o

[
Il

=

[}

La figure I1.1 : Discrétisation du domaine de simulation.

11.3.2. Rapprochement de la dérivée partielle par les différences finies

La Méthode des Différences Finies (MDF) consiste a approximer les dérivées partielles

d’une équation au moyen des développements du Taylor [32].
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Le développement de Taylor par rapport I’espace (2) :

of\  (hz)? 9%
f(ii1)=fjihz(a—];)+%mi...

Les approximations des dérivées partielles d’ordre un et deux dans la Méthode de Différences
Finies (MDF) sont:

E _ fj+1 - fj—1
oz  2dh

azf fj_l _Zfl +f]'_|_1

9z% (dh)2

11.3.3 Initialisation des données et les conditions aux limites

1. Initialisation des données
Pour Les densités électronique et ionique, nous avons considéré les densités a la forme

quadratique [33] :

-1 \2 _ [ G-D \? -
n = ANL; + AN2 x (1 - —22)" 5 (Z2)7 enem™) (11.18)

Jmax — Jmax

Ou: AN1;, AN2; sont des constantes.

Et nous avons consideéré au niveau des deux électrodes la densité électronique nulle. Les
densités ioniques sont des valeurs comme les resultats de I’article de E. Gogolides et H.
Sawin [18], qui ont calculé des propriétés électriques d'un plasma Ar et de FSg, Ils ont utilisé
le modele fluide a une dimension en régime stationnaire.

La figure 11.2 présente le résultat de leur calcul.
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Modélisation numérique de plasmas a plusieurs composantes ioniques

Figure 11.2 : Densités électronique et ionique suivant E. Gogolides et H. Sawin [18].

% Pour le champ électrique, les valeurs initiales peuvent étre prise comme suit :

2dhe
Ejp1 == (no

++N,++n
2j T

+
0

- noj— - ne].> + Ej—l

(11.19)

2. Les conditions aux limites au niveau des deux électrodes

Les conditions aux limites au niveau des deux électrodes sont présentées par le

tableau 11.4.

Table 11.4 : Conditions aux limites au niveau des électrodes

Pour ’anode

Pour la cathode

La densité électronique Ne|yz—0 = 0 Nglyep =0

La densité ionique %I —0 %I _
9z '#=0 7 az =

Le champ électrique 9_E| o a_El —0
9z '#70 az '“=h
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11.3.4.Calcul des propriétés électriques

En appliquant les expressions des dérivées partielles du schéma de la Méthode des
Différences Finies (MDF), nous obtenons pour les densités des particules des équations de la

forme :
A,--lnj-1+A,-n,-+Aj+1nj+1:B,- j:2,jmax-l (||.l7)
Des équations similaires peuvent étre obtenues pour le champ électrique.

On est amené a la résolution du systéme d’équations matricielles (A.X=B). Pour la

résolution numeérique des densités; nous appliquons la méthode itérative de Gauss-Seidel.

Pour le calcul du champ électrique, nous utilisons la premiére équation de Maxwell

relative aux densités de charges électrique :

__ 2dhe
j+1 — €0

(nozrj + nA;; + 105+ — oy — nej> +Ej_1 (1.18)

Pour le calcul du potentiel électrique, nous utilisons 1’équation suivante :

E=-grad V

11.3.5 Organigramme pour le calcul numérique

La figure 11.3 présente 1’organigramme pour le calcul des densités des particules et le

champ électrique en fonction de z.

La figure 11.4 présente 1’organigramme pour le calcul des coefficients de transport en

fonction de z.
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Initialisation : Données physiques et
Conditions Initiales

Ll

A

J=1,jmax, Calcul par GS de ne(2),

!

J=1,jmax, Calcul par GS de nar(z)

y

J=1,jmax, Calcul par GS de nO,"(z)

y

J=1,jmax, Calcul par GS de nO(2)

A 4

igs=igs+1

J=1,jmax, Calcul par GS de nO*(2)

\ 4

J=1,jmax, Calcul par GS de no (2)

A 4

J=1,jmax , calcul E(z) par I’équation de Maxwell

Non

Vérification de la
converaence

Oui

J=1,jmax , calcul de V(z)

v

Impression des résultats

Figure 11.4 : Organigramme pour le calcul des densités de particule et du champ électrique.
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Figure 11.5 : Organigramme pour le calcul des coefficients de transport

J:]-,jmax; N=4,Kmax

Calcul p;j, pour les ions

\ 4

le,jmax; N=4,Kmax

Calcul p;, pour les ions

le,jmax; N=4,Kmax

Calcul de D}, par la relation
d’Einstine pour les ions

l

le,jmax; n=1,3
Calcul D;j, pour les molécules

le,jmax; n=1,3

Calcul Dj, pour les molécules

Modélisation numérique de plasmas a plusieurs composantes ioniques
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Chapitre 111 : Résultats et Discussion

Chapitre I11:

Résultats et Discussion

Introduction

Dans ce chapitre nous présentons les principaux resultats du modéle numérique
développé pour le calcul des propriétés électriques.

Les données utilisées sont celles de D. Benyoucef [4]. D. Benyoucef a calculé les
densités et le champ électrique dans un plasma de décharges RF 13,56MHz de type
magnétron d’un mélange gazeux Ar/O,. Il a considéré trois ions (Ar*, O, O,").

Pour notre calcul, nous avons considéré un mélange gazeux Ar/O, dans un pulvérisateur
cathodique RF 13,56 MHz. Nous avons considéré les espéces suivantes: e, Ar, O, Ar’, 05",
O,0"etO.

I11.1 Les données de base

Les données nécessaires pour 1’exécution de la simulation sont regroupées dans le

tableau I11-1.
Tableau I11.1: Les données de simulation
La valeur
Le coefficient de mobilité électronique () 3999.6/P4 [m*Pa/S]
Le coefficient de diffusion électronique ( De) 15998.4/Py [m°Pa/SV]
La température électronique(Te) 4[eV]
La température de gaz (T gas) 300[K]
La température des ions(Tion) 300[k]
La pression de gaz (Pgaz) 50[mTorr]
La distance entre les deus électrode (H) 2.5[cm]
le potentiel entre les deux électrodes (Va) 200[V]
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111.2. Détermination des valeurs initiales des densités
Pour la détermination des valeurs initiales des fonctions des densités, nous avons utilisé
la relation suivante [33] :

. 2 . 2
n; = AN1; + AN2; x (1 - ﬁ) X <ﬁ> (en cm™3)

Jmax — 1 Jmax — 1

Pour la détermination des constantes AN2e (le pic de la densité électronique), nous avons
utilisé les valeurs de I’article D Benyoucef [4]. Pour les autres particules, nous considérons
que la densité de charge négative égale a la densité de la charge positive dans le plasma
(milieu globalement neutre) et nous avons utilisé les rapports entre les constantes des
réactions chimiques. Selon les rapports suivants :

AN2,+=89 %.

AN20.=1%

AN20.=1%

AN20,+=10%

AN20=1%

Pour ces données, nous avons obtenu les valeurs initiales (initialisation) pour les
fonctions de densité suivant les figures I1l11.1 et 111.2. La figure Il1l.1 présente les valeurs
initiales des densités des différentes espéces, entre autres les espéces chargées majoritaires. La
figure 111.2 présente les densités initiales des espéces minoritaires : les trois particules O, O™ et
O'. A noter que nous avons considéré que les densités de Ar et O, invariable du faite du faible

taux de consommation de ces éléments trés majoritaires (plus que 10° que celle des électrons).

on
0

1,60E+009 —

1,40E+009 -
© o000 m
-

1,00E+009 —

o2+
Ar+

Ad 4

O+

8,00E+008 —

6,00E+008 —

Densité(cm-3)

4,00E+008 —

2,00E+008 —

0,00E+000 —

T T T T T T
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
Z(cm)

Figure 111.1 : Profil des valeurs initiales des densités en fonction de Z.
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-
16000000 — ® O+

14000000 —-
12000000 —-
10000000 —-

8000000 —-

6000000 —

Densité(cm-3)

4000000 —

2000000 —

o -

Figure I11.2: Profil des valeurs initiales des particules O, O*, O en fonction de Z.

111.3. Les profils des propriétés électriques

La figure 111.3 présente la variation des densités entre les deux électrodes en fonction
de la position Z pour le nombre des itérations de Gauss-Seidel GS=6.
La figure 111.4 présente profil du champ électrique en fonction de la position pour le

méme nombre d’itération GS=6.

La figure 111.5 présente profil du potentiel électrique en fonction de la position pour le

méme nombre d’itération GS=6.

2,00E+009 —

N m

1,00E+009 -

O-
o2+
Ar+

Ao d

O+

Densité(cm-3)

5,00E+008 —

0,00E+000 —

Figure 111.3 : Profil des densités en fonction de Z.
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Figure 111.4 : Profil du champ électrique en fonction de la position.

I11.4. Comparaison des résultats

La figure suivante présente les résultats des travaux de D. Benyoucef.

= 107

AT

i/ .f],l
ba

Densile fom™

1)) L 1 1.5
Position (crn)d

Figure I11.5 : Les densités des particules suivant D. Benyoucef [4] (10% O,, 90%Ar).

Nous observons qu'il y a des petites différences dans les résultats. La forme générale
des courbes concorde. Les différences peuvent étre attribuées aux modeles utilisés :
- Dans les travaux de D. Benyoucef, il y a un effet du champ magnétique et 1’étude est
faite en fonction du temps (période du régime RF).
- Dans nos calculs nous avons plus d’espéces dans le volume (O et O").

- Laconvergence de nos calculs itératifs de Gauss-Seidel n’est pas encore atteinte.
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I11.5. Les coefficients de mobilité et de diffusion pour les ions

La figure 111.6 présente le profil des coefficients de mobilité des ions en fonction de Z.

Pour les données utilisées, ces coefficients de mobilité sont quasiment constants.

= O-

® O+
1,70E+012 o2+

v Ar+

O 1,60E+012 -
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o

E
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o
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@

1,20E+012 : : : : : :
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5

z(cm)

Figure 111.6:Profil du coefficient de mobilité des ions en fonction de Z.

La figure 111.7 présente le profil des coefficients de diffusion des ions en fonction de Z.

Pour les données utilisées, ces coefficients de mobilité sont quasiment constants.

m O-
® O+
4,40E+010 o2+
v Ar+

4,20E+010

4,00E+010 —

3,80E+010 -

3,60E+010

3,40E+010 —
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3,20E+010 -
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Figure 111.7 : Profil du coefficient de diffusion des ions en fonction de Z.
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111.6. Etude paramétrique
111.6.1 Effet des proportions de gaz
Lorsque nous changeons les proportions de gaz a O, 50% et Ar 50%, nous optons pour
les rapports d’initialisation suivants :
AN2a+= 40 %.
AN26.=10%
AN20+=10%
AN20,+=40%
AN2,=10%
Pour ces proportions, a 50%, nous avons obtenu les profils des figures 111.8 et 111.9.
La figure 111.8 est celle des initialisations des densités des particules. La figure 111.9 présente
les densités des particules pour un nombre trés réduit d’itération de Gauss-Seidel. La

convergence n’est pas atteinte et les conservations des charges ou de masses ne sont pas

vérifiées.
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o2+

1,40E+009 - Ar+

1,20E+009 - m
1,00E+009

8,00E+008 —

Addron
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4,00E+008 —

2,00E+008 —

0, 00E+000 —

T T T T T T
[eNe) 0.5 1.0 1.5 2,0 2.5

Figure 111.8 : Profil des valeurs initiales des densités pour (50% O, 50% Ar) en fonction Z.
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Figure 111.9 : Profils des densités pour (50% O,, 50% Ar) en fonction de Z.
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111.6.2 Effet de la tension électrique

Les proportions initiales du gaz sont 90% Ar et 10% O,. La figure 111.10 montre I'effet
du changement de la tension électrique sur les densités des particules en fonction de position.
Bien que le nombre d’itérations de Gauss-Seidel est trés réduit, les densités pour les deux
valeurs de la tension électriques V=100V et V+200V sont superposables.

e(\V=100v)
Ar+(v=100v)
O2+(Vv=100v)
e (V=200v)
Ar+ (V=200v)
o2+ (WV=200v)

2,00E+009 —

Avdqron

1,50E+009 —

1,00E+009 -

Densité (cm-3)

5,00E+008 —

0,00E+000 —

T T T T T T
0,000 0,005 0,010 0,015 0,020 0,025
Z (cm)

Figure 111.10: Profils des densités en fonction de Z pour deux valeurs de la tension

électrique (100V et 200 V).
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Conclusion genérale et perspectives

Conclusion générale et perspectives

Les couches minces sont utilisees dans divers domaines industriels comme dans la
fabrication des cellules solaires et des écrans plats. Les techniques d’élaboration des couches
minces ont connu lors de ces dernieres décennies un développement considérable. Le silicium
est un matériau qui a eu un immense succes pour la réalisation des couches minces. Il posséde
des propriétés électriques et des structures mécaniques trés convenables. Les couches minces
peuvent étre élaborées en général soit par procédés physiques en phase vapeur (PVD), soit par
procédés chimiques en phase vapeur (CVD).

Dans ce mémoire nous nous sommes intéressés a 1’étude d’un mélange gazeux Ar/O;
dans un pulvérisateur cathodique est alimenté par une source de tension radiofréquence RF.

Pour I’étude, nous avons considéré huit particules dans le volume du réacteur. Ces
particules sont: les électrons, Ar, O,, Ar', O,", O', O" et O. Nous avons considérés dix
réactions chimiques les plus dominantes dans le volume. Les proportions initiales du mélange
sont 10% O, et 90%Ar.

Pour le calcul des densités des particules et le champ électrique dans le plasma, nous
avons proposé la résolution 1’équation de continuité et 1’équation de Maxwell. Nous avons
considéré le probléme a une dimension en régime stationnaire, les coefficients de transport
sont considérés variables dans le mélange gazeux suivant les positions Z dans le réacteur.
Pour la modélisation numérique nous avons opté pour la Méthode des Différences Finies
(MDF) et I’algorithme itératif de Gauss-Seidel.

Les principaux résultats du modele numérique sont suivant les données des travaux de
D. Benyoucef [4]. Les proportions initiales du mélange sont 10% O, et 90%Ar. Pour une
température électronique de 4eV et des températures des neutres et des ions de 300K, la
densité des électrons est de I’ordre de 1.4x10° cm™ au centre du réacteur.

Comme perspectives nous proposons :

» L’étude d’autres mélanges gazeux.
» L’étude temporelle et a trois dimensions des densités dans un mélange gazeux.
» L’étude des mélanges gazeux (Ar/O;) pour des températures variables.

» L’¢étude de I’effet du champ magnétique.
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Résumé

Notre travail s’intéresse a la détermination des propriétés électriques d'un plasma a plusieurs
composantes ioniques d’un mélange gazeux Ar/O, utilisé pour la déposition des couches
minces de silicium dans un pulvérisateur cathodique. Le pulvérisateur est alimenté par une
source de tension radiofréquence RF=13,56MHz. Nous appliquons le modele fluide a une
dimension en régime stationnaire pour le calcul des densités nous avons propose la résolution
I’équation de continuité en fonction des coefficients de transport variables dans le mélange et
la résolution 1’équation de Maxwell pour le calcul de champ électrique. Pour la résolution
numérique des équations différentielles, nous avons proposé un programme de calcul
numérique en langage fortran. Il utilise la Méthode des Différences Finies et 1’algorithme
itératif de Gauss-Seidel.

Mots clés: diagnostic de plasmas, pulvérisateur cathodique, mélanges gazeux, composantes

ioniques, propriétés électriques.

Abstract:

In this work, we are interested on electrical properties of plasma of several ionic components
of a gas mixture Ar/O, used in deposition of thin silicon films. The deposition will be on a
sputtering process with a radiofrequency source RF = 13.56MHz. We use a model fluid for a
stationary system in one dimension. To calculate densities, we proposed the resolution of the
equation of continuity and the resolution Maxwell's equation for the calculation of electric
field. The transport coefficients are taken variable in the mixture. For numerical resolution of
differential equations, we proposed numerical calculation program in fortran language. It uses
the finite difference method and the Gauss-Seidel algorithm.

Keyword: Diagnosis of plasmas, sputtering process, Gas mixtures, lonic components,

electrical properties.



