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INTRODUCTION

Ces derniéres décennies, la population mondialeesaé d’augmenter, entrainant un
accroissement constant des besoins énergétiquseprablemes écologiques provoqués par
I'utilisation d’énergies fossiles ont rendu incomtoable le développement de sources
d’énergie peu polluantes. Les énergies renouvedabiisfont aux criteres de respect de
'environnement, mais leur codt et leur faible gaisce ne permettent pas de les envisager
pour une production massive d’énergie a moyen tefliid. Ces problemes alliés au
vieillissement du parc actuel des réacteurs nuegaint conduit a la définition du concept et
a I'étude de nouveaux réacteurs nucléaires ditguagriéme génération dont font partie les
réacteurs a haute température et a caloporteufl®az-3]. L'utilisation d’'un caloporteur
sous forme gazeuse autorise le fonctionnement dcteér a haute température et permet
d’améliorer son rendement. De plus, la limitati@nla puissance et de la taille de ce type de
réacteur assure une température inférieure a 160@ahs les cas critiques comme la perte
accidentelle du refroidissement du cceur. La sOesté dite passive et intrinséque car
I’évacuation de la chaleur peut étre effectuéedearlois physiques comme la conduction et le
rayonnement thermique. Mais I'atout majeur de céacteurs [I-4] est I'enrobage du
combustible par des couches successives de matééhactaires : carbone poreux, carbure
de silicium et carbone pyrolytique (figure 1). Larlsone poreux sert de réservoir aux gaz de
fission et protége les couches de carbure dewili@t de carbone pyrolytique plus externes
des phénomenes chimiques et physiques appara@saetn du combustible. Les produits de
fission solides et gazeux et les actinides poutaverser cette couche de carbone poreux,
une couche de carbure de silicium est prévue poyréeher leur migration vers le milieu

extérieur.

11
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Le carbure de silicium a été envisagé non seulemeut la fabrication de certaines
structures du cceur du réacteur mais également lpouonditionnement du combustible
nucléaire en raison de certaines de ses qualiiégs :bonne conduction thermique et une
résistance a [lirradiation neutronique. Ce travaie these porte sur I'étude de
'endommagement du carbure de silicium et sur fusion d’analogues stables aux produits
de fission dans ce matériau lorsqu’il est soumis @nditions rencontrées dans un réacteur
nucléaire a haute température. Ces conditions gdome part, I'existence de nombreuses
sources d’irradiation comme les neutrons, les feags de fission, les noyaux de recul, les

particulesa , les rayonnement® et ). Dans le cadre de cette thése, les effets deresta

de ces particules ont été simulés par des irradistexternes a I'aide de faisceaux d’ions de
basse énergie (noyaux de recul) ou de haute éngrgreuits de fission) [I-5, I-6, I-7].
D’autre part, la température est un parametre arualeins le fonctionnement des réacteurs de
guatrieme génération. Son influence sur I'endommmege du cristal lors de recuits
thermiques post-implantation ou lors d’'implantai@nhaute température est non négligeable
et a fait I'objet de nombreuses études. De pludgvation de la température facilite la
diffusion des espéces dans le cristal. Les parasétadiation et température ont été étudiés
isolément dans un premier temps afin d’appréheledemécanismes fondamentaux. Dans un

second temps, nous avons combiné irradiation gidesture pour observer leur interaction.

carbone pyrolytique

__. carbure de silicium

oxyde d'uranium,
— de thorium ou

de plutonium

carbone poreux

Figure 1 : Vue schématique du combustible.

12
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Dans un premier chapitre, des généralités sur tbuoa de silicium sont exposées
brievement: ses propriétés physiques, sa cristalpdge, les méthodes de synthése de ce
matériau et les différents types de défauts présdmds résultats des travaux antérieurs
concernant les effets d'irradiation et de tempéeasr le carbure de silicium y sont reportés
de maniére plus approfondie.

Les théories décrivant le ralentissement de paescehargées dans un solide sont
décrites dans la premiére section du chapitre 2.skaonde section rassemble les
connaissances sur l'implantation ionique : le prdes ions implantés, le code de calcul
SRIM, la création de défauts ainsi que les dispssixpérimentaux utilisés pendant cette
these. Les difféerentes techniques de recuit therenigt I'effet de la température sur la
diffusion des dopants et la guérison du désordns da solide sont exposés dans la troisieme
section. Enfin, les techniques d’analyse (la ratfasion Rutherford et la spectroscopie UV-
visible) sont présentées dans la quatrieme section.

Le troisieme chapitre regroupe les résultats otstdats des implantations d’'ions de
basse énergie. La premiére section décrit la méthgsk employée pour ces expériences. Les
expériences d’'implantation a température ambiamé lfobjet de la deuxiéme section. Les
effets des recuits thermiques sur le profil des immplantés et sur la structure du cristal sont
exposés dans la troisieme section. La quatriemdiosecomporte les expériences
d’'implantation a haute température et de post-atamh avec des ions de basse énergie.

Les effets des irradiations avec des ions de héngegie sont décrits dans le quatrieme
chapitre. La premiere section montre les effetsiitsdpar ces irradiations sur un cristal non
désordonné. Dans la seconde section, les irradgadgec des ions de haute énergie ont été
effectuées sur des cristaux préalablement endonsmpgé implantation d’ions de basse
énergie afin d’étudier les interactions possibleseesles collisions élastiques et inélastiques.
Cela a permis également d’observer les effets ales de haute énergie sur la diffusion des
ions implantés dans le cristal.

Enfin, la conclusion rappelle les objectifs de cavail et les principaux résultats
concernant 'endommagement du carbure de silicitifa diffusion des atomes de césium et
d’'iode dans ce matériau. Quelques perspectivesta éride font I'objet des deux derniers

paragraphes.
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CHAPITRE 1: ETAT DES CONNAISSANCES SUR LE
CARBURE DE SILICIUM

1. HISTORIQUE.

L’histoire du carbure de silicium [C1-1] a débuté X824 avec le chimiste suédois Jons
Jakob Berzelius, qui a mentionné I'éventualité @diaison chimique entre le carbone et le
silicium. Mais, il a fallut attendre 1891 pour wvd& premiere synthese de ce matériau par
Eugene G. Acheson. Celui-ci fondit du carbone esiticate d’aluminium en faisant passer
un fort courant dans une électrode de carbone pBndans une poudre de silicate
d’aluminium. Il pensait avoir élaboré un alliagea®bone et d’aluminium. Aussi, il I'appela
carborundum afin de rappeler le corundum qui désidtalliage d’aluminium et d’oxygene.
Cependant, I'un des chimistes de son équipe migwetience une composition de 70% de
silicium et de 30% de carbone dans ce matériaux @as plus tard, en 1893, Henri Moissan
fit la premiére découverte de cristaux de carbwesiticium naturels dans un fragment de
météorite en Arizona. C’est en son hommage queota de Moissanite fut adopté pour
désigner le carbure de silicium a I'état naturel.

A partir de 1950, le carbure de silicium connutragain d’intérét grace a la mise au
point d’'un procédé de croissance par Lely. Maigetzdherche sur ce matériau fut rapidement
abandonnée en raison de la taille trop petite dbstsats obtenus et elle ne reprit qu’a la fin
des années 1970 grace a I'amélioration des techsidi¢élaboration du carbure de silicium.
En 1979, la premiere LED en carbure de siliciumleifour. Les composants haute tension
apparurent au début des années 1990. L’'année 20@80tamment la commercialisation de
dispositifs en carbure de silicium comme les diodESFET par Cree Research Inc. (USA)

et les diodes Schottky par Microsemi Corp. (USAnéheon Technologies (Allemagne).
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2. PROPRIETES PHYSIQUES DU CARBURE DE SILICIUM .

Les propriétés électriques et mécaniques des peuogi polytypes 6H, 4H et 3C du
carbure de silicium sont reportées dans le table&illes sont comparées a celles du silicium
(semi-conducteur tres courant) et a celle d’'uneas¢mi-conducteur a grand gap (le diamant).
Ses propriétés physiques conferent au carburdidieirsi de nombreuses applications [C1-1,
C1-2] dans le domaine de la microélectronique. fiat,da largeur de sa bande interdite tres
élevée entraine une faible concentration de patedrinseques et donc un courant de fuite
inverse qui reste bas a haute température. Celmepela réalisation de composants
fonctionnant a haute température, intéressants lgectronique des secteurs automobiles et
de l'aviation. De plus, son excellente conductititérmique engendre une bonne évacuation
de la chaleur et autorise des applications en fautesance comme la protection des réseaux
électriques, la transmission et la distribution lémergie. Son fonctionnement est aussi
envisageable dans le secteur des télécommunicgimmnsdes applications haute fréquence,
grace a son importante vitesse de saturation. keuca de silicium est également mieux
adapté que le silicium pour un fonctionnement ewirennement sévere (installations
nucléaires ou spatiales) en raison de sa grandstamse aux attaques chimiques et aux
radiations. Il est inerte et n'est pas attaquélgmsolutions acides ou basiques a température
ambiante. Il ne réagit qu'avec les alcalins au-dese 400 °C. Enfin, sa dureté est proche de
celle du diamant et il conserve ses propriétégiéiaes jusqu’a 850 °C.

Polytype 6H- | 4H- 3C- Si diamant
SiC |SiC SiC

Largeur de bande interdite (eV) 3,0 3,26 2,2 1,1 465,

Conductivité thermique (W cmK™) 45 | 4,5 4,5 1,5 | 20

Vitesse de saturation des porteurs @@ s |20 | 2,0 2,0 10 | 27

Champ électrique critique (MV ¢t 2,7 2,9 1,2 0,3 5,6

Module d’Young (GN rif) 402 382

Tableau 1 : Propriétés du carbure de silicium.
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3. CRISTALLOGRAPHIE .

Le carbure de silicium est un cristal constituétalizes de carbone et d’atomes de
silicium en quantités égales. Le cristal se pr@&ssnus forme d'un empilement compact de
plans d’atomes de carbone et de plans d’atome#iders [C1-2, C1-3, C1-4, C1-5]. L'unité
de base (figure 1) est un tétraédre formé par gutmes de silicium (ou de carbone) avec
un atome de carbone (ou de silicium) au barycebh&alistance a entre deux atomes premiers

voisins est de 1,89 A et celle séparant les secenidms est de 3,08 A.

Atome 51

& Atome C

Figure 1 : Tétraédre de SiC [C1-5].

L’empilement d'un plan d’atomes de carbone et djplan d’atomes de silicium
constitue une bicouche. L'empilement dans la dimecf0001] d’une bicouche sur une autre
peut se faire sur trois positions distinctes A ,tECgfigure 2). La structure cristalline résulte
de cet empilement de bicouches, dont la séquenleepétriode déterminent le type cristallin
(polytype). La hauteur ¢ séparant deux bicouchesessives varie selon le polytype et, par
conséquent, le rapport c/a est une des caraagéestidu polytype.

Figure 2 : Positions B (a gauche) et C (a droit@)rdplan d’atomes par rapport a un plan en
position A (en gris).
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Polytype| Périodicité| Réseau Séquence Rapport cMombre de sites atomiqugs
3C-SiC | 3 cubique ABC 1 cubique

6H-SIC | 6 hexagonal ABCACB | 4,908 1 hexagonal, 2 cubiques
4H-SIC | 4 hexagonal ABCB 3,271 1 hexagonal, 1 cubique
2H-SIC | 2 hexagonal AB 1,641 1 hexagonal

Tableau 2 : Caractéristiques des principaux polggp

En notation de Ramsdell (tableau 2), ces polytypms représentés par un chiffre

indiguant le nombre de bicouches entrant dansda@osition de la période de I'empilement

et d’'une lettre qui désigne la symétrie du réseaBrdvais correspondant au cristal formé (C

pour cubique et H pour hexagonal). Les différertlytypes (figure 3) sont classés en trois

grandes familles : cubique a faces centrées (3@gxetgonal compact (2H, 4H et 6H).
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Figure 3 : Polytypes du SiC.
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Figure 4 : Sites atomiques hexagonaux (a gauchellgigues (a droite) : positions relatives
des atomes seconds voisins.

Les atomes d’'une bicouche se trouvent dans desaibeniques définis par la position
relative des atomes seconds voisins. Il existe dgues de sites atomiques inéquivalents : le
site hexagonal (h) et le site cubique (k). Un at@sedans un site hexagonal lorsque ses
seconds voisins forment une structure hexagonaen®me, lorsque les seconds voisins d’'un
atome forment une structure cubique, il se troumesike cubique (figure 4). Les sites
atomiques inéquivalents des polytypes 3C, 4H es@it présentés sur la figure 3. Le carbure
de silicium compte plus de 200 polytypes répersodént les plus étudiés sont les polytypes
3C, 6H, 4H et 2H.
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4. SYNTHESE DU CARBURE DE SILICIUM .

Le carbure de silicium naturel n’existant que sfmume polycristalline, il est nécessaire
de synthétiser les monocristaux. En 1955, Lély psapune méthode (figure 5) de production
de SiC monocristallin par sublimation de SiC paolstadlin [C1-6]. Le dispositif se compose
d’un tube en graphite poreux entouré d’une chaggeadbure de silicium polycristallin. Cette
charge chauffée a 2500 °C sous atmosphére d’amysnldime et se trouve en phase vapeur
sursaturée. Ces vapeurs de SiC diffusent versria oide et se condensent sur les parois du
tube en graphite. Les cristaux ainsi élaborés m@tamnocristallins mais de taille trop petite.
Aussi, en 1978, Tairov et Tsverkov améliorerenfpitecédé en introduisant un germe de
croissance monocristallin. Les vapeurs de carbwesiticium ne se condensent plus
aléatoirement sur les parois du tube en graphiie sua ce germe monocristallin qui impose

une orientation préférentielle tout au long dedaléation.

Germne el L‘.I'UiSSHIll'.t‘.
Graphite poreux  des cristaux de SiC
X

\\}\ \\\.
T \:\'
i N T
Cristaux Eg Basse 1
de SiC 1 T
i 5
i - Thae
Sonrce d=
S
.
K(}apl'u'te - Lélf modifiée
Lélv (1955) Lély modifiée (1978) (Actuelle)

Figure 5 : Synthése du SiC [C1-3].

A I'heure actuelle, la technique la plus utilisé&t le procédé Lély modifié [C1-7, C1-8]
qui consiste a mettre un germe monocristallin diytppe désiré et une poudre de SiC trés
pure en vis-a-vis aux deux extrémités d’'une eneeietlong de laquelle est créé un gradient
de température. Les vapeurs de SiC produites mamlémation de la poudre se condensent et
s’épitaxient sur le germe refroidi. La présencegdtme monocristallin permet de contrdler le
polytype, d’augmenter I'épaisseur des lingots eacdioitre le diameétre des cristaux.
Cependant, les cristaux peuvent présenter destdédant les plus courants sont les micro-

pores.
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5. DEFAUTS DU CARBURE DE SILICIUM .

5.1.Défauts ponctuels.

La détection des défauts ponctuels dans un sditdagpel a de nombreuses techniques
d’analyse. Dans le cadre de I'étude du carburelideum, les plus utilisées sont la Résonance
Paramagnétique Electronique (RPE), la SpectrosqmpiéAnnihilation de Positons (PAS) et
la Photoluminescence (PL).

5.1.1.Techniques d’analyse des défauts ponctuels.

5.1.1.1.La Résonance Paramagnétique Electronique (RPE).

Cette technique, également appelée Electron SporiRace (ESR) [C1-9], repose sur

'observation de I'énergie absorbée par des élasttorsqu’ils sont immergés dans un fort

champ magnétique homogéne. L’application d'un champgnétique B provoque
I'éclatement des deux niveaux d’énergie détermpeisi’'orientation du spin de I'électron.
L’écart entre ces deux niveaux d’énerdie est proportionnel au champ magnétique. Il est
possible d’induire le retournement du spin en ap@nt une radiation électromagnétique de
fréquence appropriée et de détecter I'absorptionré@sulte de cette transition. En effet,
lorsque I'énergie des photons est égale a la difiée d’énergieAE des deux niveaux, les
photons sont absorbés (phénomene de résonanc@yatiue, la fréquence de la radiation
électromagnétique est fixée et c’est le champ magrequi varie.

Les spectres de RPE ne révélent que la présencenttes paramagnétiques, donc des
éléments contenant des électrons a spins non co(géxtrons célibataires). lls permettent la
détermination du facteur de Landg qui est une des caractéristiques de la structure
électronique du centre paramagnétique et de somoenement local. Un spectre de RPE
comporte généralement plusieurs raies et présemestoucture liée a I'interaction hyperfine
de I'électron avec les noyaux voisins : le nombeecds raies dépend du nombre et de la
nature des noyaux avec lesquels interagit I'électron apparié. Le spectre se complexifie

souvent a cause de 'anisotropie de ces interactbg devient un tenseur défini par ses trois

valeurs g,, g, etg,. Dans le cas ow, = g,, g, désigneg, et g, et g, représentey, .
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5.1.1.2.La Spectroscopie par Annihilation de Positons (PAS)

Lorsqu’un positon (antiparticule de I'électron) entlans un solide, il perd de I'énergie,
se thermalise en 20 ps et continue son parcours ldamatéeriau jusqu’a ce qu’il s’annihile
avec un électron du matériau [C1-10]. Cette arailoih donne lieu a I'’émission de deux raies

y colinéaires, ayant des moments opposés et ungiérs 0,511 MeV chacune. Dans un

cristal parfait, le temps de vie du positon a une valeur bien définie. Si le clistetient des
défauts de charge effective négative (lacunes,awéstités), le positon peut étre capturé et
former un état lié, ce qui rallonge son temps dervi Cette différence de temps de vie est

caractéristique du type de défaut et permet samtifdtion.

5.1.1.3.La Photoluminescence (PL).

Dans les matériaux non métalliques, les défautvgrauétre considérés comme des
centres localisés (électrons ou trous) possédanhigeaux d’énergie dans la bande interdite.
Les transitions entre ces niveaux donnent lieuabsbrption et a la luminescence [C1-11]
dans une région du spectre ou le matériau estpaagst. En conséquence, chaque défaut ou
impureté est caractérisé par un spectre de lumenescou d’absorption contenant une ou

plusieurs bandes.

5.1.2.Lacunes.

Un site atomique du réseau vacant est un défawtl@pacune. Dans le carbure de

silicium, il existe deux types de lacunes : lesifeas de silicium (notéeg,,) et les lacunes de
carbone (notée¥.). Ces deux lacunes peuvent présenter différaats ée charge selon le

dopage n ou p du matériau.

5.1.2.1.Lacunes de silicium.

La mono-lacune de silicium chargée négativemarit)(apparait dans le carbure de

silicium irradié [C1-12, C1-13, C1-14, C1-15] etr@spond au centre RPE. Sa signature
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RPE se compose de 15 raies (figure 6) et le fagtest de 2,0029 dans les polytypes 3C et
6H et de 2,0034 dans le polytype 4H. Dans 3C-S#tlié aux électrons, cette lacune présente
trois stades de recuit a 150 °C, 350 °C et 700CC-16]. Apres une irradiation avec des
protons, seuls les stades a 150 °C et 700 °C akiste

Les spectres de photoluminescence ont révélé sepeé de lacunes neutré§ qui se
recuisent a 750 °C. Dans 6H-SiC, ces lacunes ercaliique correspondent aux lign&é
(1433 meV) etV, (1366 meV). La ligne/, (1398 meV) révele la présence d'une lacune en
site hexagonal. Dans 4H-SIiC, seules les lighleg(1438 meV) etV, (1352 meV) sont
présentes [C1-17].

i
hn.’:r
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Figure 6 : Spectre RPE du centiig [C1-15].

5.1.2.2.Lacunes de carbone.

Dans le carbure de silicium, les analyses RPE emhis de détecter des mono-lacunes

de carbone chargées positivemstit Dans les cristaux de polytype 6H irradiés awctbns

[C1-18], ces lacunes correspondent aux cenkeset K, si elles sont en site cubique.
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Celles qui sont en site hexagonal sont liees atreiér,. Le facteurg varie selon I'angle de

rotation du champ magnétique. Pour un angle de BS°valeurs sont:g, = 2,004,
g, = 2,003%t g, = 2,002z Dans 4H-SiC dopé p (figure 7), ces lacunes enaibique

correspondent aux centres EI5 et celles en sitadoal correspondent aux centres EI6 [C1-
19]. Ces défauts sont mobiles a partir de 1100 dsmésistent a de hautes températures

(1600 °C) [C1-20]. La mono-lacune chargée négatemrv. est créée dans 4H-SiC par une

irradiation avec des électrons suivie d'un recidba °C.

4H SiC
94.952 GHz
& #si
- A T=23 K
8 /
£l tasamr | A
:; 29g;
g E'5< ~~—EI6 (Si,")
£ (g=2.00242)
o —
o J T=138 K
W Aasemt N !
29g; T EI6 (Si_*
(9=2.00302)

3379 3383 3387 3391 3395
Magnetic Field (mT)

Figure 7 : Spectre RPE des centres EI5 et EI6 [O]L-1

5.1.3.Défauts d’anti-sites.

Un défaut d’anti-site est un atome occupant le attamique d’'un atome de nature
différente. Dans le carbure de silicium, un atomeesdicium (ou de carbone) dans un site

atomique de carbone (ou de silicium) est nBt¢ (ou C ). Le centre RPE ND1, attribué a

I'anti-site de carboneCy, , est observé dans 4H-SiC. Les valeurs des faogg@t g sont de

2,0063 et 2,0006, respectivement [C1-21].
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5.1.4.Défauts interstitiels.

Un défaut interstitiel est un atome se trouvantehors d’un site atomique du réseau.

Dans 3C-SiC irradié avec des protons, le di-intéxktde carbone positivement chargé
(C—C); correspond au centre RPE T5 [C1-22]. Le spectrE B® ce centre présente trois
raies avec des facteug = 2,002(, g, = 2,0007 et g, = 1,995.. Dans les polytypes 4H

et 6H, ce défaut correspond au centre RPE EIl donfacteurg est déterminé par

g, = 1,996z g, = 2,001%t g, = 2,001 Dans ces deux polytypes, un centre EI3

correspondant au di-interstitiel de carbone ne(@e C)2 est également observé par RPE

(g = 2,006%). Ces deux centres EI1 et EI3 subissent une vemstion a 200 °C [C1-23].

5.1.5.Autres défauts.

5.1.5.1.Centres D.

Une des premiéres études de photoluminescenceG&i@ irradié avec des ions et
soumis a un recuit thermique a été réalisée parkehet Patrick [C1-24]. Ils ont observé
deux centres D1 et D2 dont l'intensité augmentec daetempérature jusqu’a 1600 °C. Le

spectre du centre D1 est composé de trois fajes2,625eV, L,=2,600eV etL,= 2,570

eV. Le spectre du centre D2 est caractérisé pax deies a 2,250 eV et a 2,100 eV.

Actuellement, les défauts correspondants n’onfppadtre identifiés.
5.1.5.2.Complexes de défauts.

Il existe deux familles de complexes de défaues:domplexes de défauts intrinseques
et les associations de défauts intrinseques efins&tues. Les complexes de défauts
intrinséques les plus courants sont les agrégatlames et les paires de Frenkel. Ces
derniers résultent de I'association d'un intemstigt d’'une lacune (interstitiel de carbone et
lacune de carbond. - V) [C1-22, C1-25, C1-26].

D’autre part, limplantation d’ions dans le cristgeut engendrer des défauts
extrinseques, c'est-a-dire des complexes de défaisi@nt intervenir ces ions. L'impureté la

plus répandue dans le carbure de silicium est téagoii peut se substituer a un atome de
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carbone [C1-27]. D’autres ions peuvent s’assocrecales défauts intrinseques : association
d’'un atome de bore interstitiel et d’'une lacunecddone [C1-28], substitution d’un atome de

silicium par un atome de titane et formation du ptaxe T+N [C1-29].

5.2.Défauts étendus.

Les défauts étendus rencontrés dans le carbureliciens sont principalement les
dislocations, les fautes d’empilement, les microegoet les inclusions. Une des sources
principales de ces défauts étendus se situe aawnides régions séparant des domaines de
croissance de SiC de méme polytype mais d’oriemtatdifférentes. La croissance du cristal
se fait & partir d'un centre de nucléation en formane spirale (figure 8a). Lorsqu’il existe
plusieurs centres de nucléation, les différentéslsg de croissance entrent en contact les
unes avec les autres et engendrent des domainesntédions différentes (figure 8b). Ces
variations d’orientation créent des contraintesi@eau des interfaces entre les domaines, qui
sont a l'origine de la formation de défauts étendiens un cristal synthétisé par la méthode
Lély modifiée, une partie des défauts étendus @eatcausée par la présence de défauts dans
le cristal utilisé comme germe de croissance [C]1-30

Figure 8 : a) Spirales de croissance [C1-31] et
b) domainestiés apres la croissance [C1-30].

26



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

5.2.1.Dislocations.

Il est usuel de distinguer trois types de dislaratidans un solide : les dislocations-

coin, les dislocations-vis et les dislocations m&xtchacune caractérisée par un vecteur de

Burger b [C1-32]. Ces dislocations sont souvent la consécgiel’'un mode de déformation
plastique ou une partie du cristal subit un glissethad’un bloc par rapport au reste du cristal.

La frontiere entre ces deux domaines constituéslaahtion.

Dislocation vis b /1 Dislacation mixte

Dislocation com b L L

Figure 9 : Dislocations [C1-32]. a) dislocation-ggib) dislocation-vis, c) dislocation mixte.

La dislocation-coin (figure 9a) est perpendiculadréa direction du glissement et sa
position est marquée par le bout d’un demi-plaricdrees supplémentaire dans le cristal. Son
vecteur de Burger est perpendiculaire a la lignedidéocation et appartient au plan de
glissement. La dislocation-vis (figure 9b) est flata a la direction du glissement et
transforme les plans successifs d’atomes en sutfélieoidale. Son vecteur de Burger est
parallele a la ligne de dislocation. Les disloaagionixtes résultent de I'addition de segments
de dislocations-vis et dislocations-coin et leuctear de Burger posséde deux composantes
vis et coin.

Dans le carbure de silicium [C1-33], il existe dkslocations appartenant au plan de
base et des dislocations qui lui sont perpendicgal_es dislocations appartenant au plan de

base forment un réseau de défauts linéaires po@mntectilignes (segments paralléles aux

directions<1100> et <11§O> ), curvilignes ou former des boucles de dislaceti(figure 10a).
Ce sont des dislocations-coin, -vis ou mixtes awec/ecteur de Burgeb, = }é<10i0> ou
b, = }é<11§0> [C1-34]. Les dislocations perpendiculaires au pten base (c’est-a-dire

paralléles a I'axe ¢ du cristal) sont des dislasativis associées parfois a des micro-pores ou
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a des dislocations-coin. Dans 4H-SiC (figure 10&%, dislocations-vis forment des lignes

pouvant prendre trois directions a 60° les unes aigses (1100)) [C1-35]. Elles sont

entourées d’'un réseau de dislocations appartengoiaa de base et délimitent des domaines

d’orientations différentes.
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Figure 10 : Dislocations. a) Réseau de dislocatiappartenant au plan de base [C1-34] et
b) disldicens paralléles a I'axe ¢ [C1-36].

Ces dislocations proviennent des contraintes §laeti engendrées dans le matériau,
dont l'origine dépend du procédé de croissancasétilDans un cristal synthétisé par le
procédé de croissance Lély, les contraintes élastiqpparaissent a deux niveaux : pendant la
phase de croissance ou lors du refroidissementfen lde la croissance [C1-33]. Dans le
procédé Lély modifié, les especes en phase vapdurés qui se déposent sur le substrat
constituent autant de centres de nucléation qui &diorigine de la formation de différents
domaines entourés de régions fortement contraj@tes37]. Lors de la derniere phase de la
croissance du cristal, la relaxation des contrainteduit la formation des dislocations

entourant ces domaines.

5.2.2.Fautes d’empilement.

Les fautes d’empilement résultent d’'un changemansda séquence d’empilement des
couches atomiques du cristal. Dans le carbure lagum, elles apparaissent dans le plan
(0001) sous forme de triangles isoceles possédamingle de 120° a 'opposé de leur base
[C1-38, C1-39]. Ces triangles correspondent a dese$ d’empilement de type Shockley
bordées de dislocations partielles, qui se propagedravers toute la couche épitaxiée [C1-
40].
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Figure 11 : a) Fautes d’empilement dans 4H-SiC)atdns 6H-SiC [C1-40].
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Dans 4H-SiC (figure 11a), ces fautes d’empilementcaractérisent par la séquence
ABA'CABCB'CACB'...., remplacant la séquencABA'CABA'CABA'C .du cristal
parfait. Dans le polytype 6H (figure 11b), la séuqee= ABCB'A'CABCB'A'C' ....du cristal
parfait est transformée par la faute d’empilemenABCAC'B'CABA'C'B'....[C1-40]. Il faut
remarquer que les séquences des polytypes 6H sbdiHci différentes de celles rencontrées
habituellement, mais elles représentent les mémestwres cristallographiques. C’est en fait
le choix de la couche A qui change.

La formation de ces défauts peut étre due a laraéfiion plastique du matériau, qui se
traduit par un glissement d’'une dislocation-coimfgige parallele au plan de base qui prend
alors un caractere vis. Cette dislocation-vis pauen deux dislocations partielles dont I'une
s’éloigne de l'autre, engendrant ainsi une fauengbilement entre elles [C1-34].Un autre
mécanisme de formation des fautes d’empilementiaestcléation d'illots de 3C en deux
dimensions sur une surface de croissance lissdaegtt@ perpendiculairement & I'axe c. Au
niveau de ces ilots, la probabilité d’apparitionfalegtes d’empilement est trés élevée [C1-41].
L’extension de ces ilots de SiC et leur coalescedmenent naissance a des dislocations
paralleles au plan de base. Lors de la croissanamatériau, ces dislocations paralleles au

plan de base subissent une déflection et deviemaealieles a I'axe c.
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5.2.3.Micro-pores.

Les macro-défauts appelés micro-pores sont dess takmix, alignés selon l'axe de
croissance du cristal (a>{@00]]), qui émergent a la surface au centre d’'une spiffedure

12). Cette spirale se caractérise par une hautehmat indique la présence d’une dislocation-
vis. Le rayon de ces tubes varie de quelques digaile nanomeétres a plusieurs dizaines de
micromeétres. Ces défauts sont générés pendantolasance du cristal et le traversent
entierement, entrainant une détérioration de sektési électroniques [C1-42, C1-43, C1-44].

Une explication de I'existence de ces défauts alétdée par Frank [C1-45] : le champ
de contraintes généré autour d’une dislocation trecteur de Burger dépasse une valeur
critigue contient une énergie telle qu’il est émtiguement plus favorable d’enlever le
matériau adjacent a la ligne de dislocation et ercune surface en forme de tube creux.
Cette explication a été confirmée par différentgsiges : Gicondi et al. [C1-46], Dudley et
al. [C1-47] et Heindl et al. [C1-48, C1-49]. La ®al critique du vecteur de Burger peut étre
atteinte lorsque les dislocations partielles borddes agrégats de fautes d’empilement
additionnent leurs propres vecteurs de Burger [QJl-Ees micro-pores se développent
pendant la croissance du matériau essentiellempattét de deux sources : les micro-pores
déja présents dans le germe cristallin utilisé tbusie croissance par le procédé Lély modifié
et les inclusions incorporées pendant la croissgmtusions de carbone, de silicium ou
d’'impuretés) [C1-51]. L’équipe de Dudley et al. amtré que les déformations locales du
cristal induites par l'incorporation d'impuretés ng@nt sa croissance aboutissent a la
formation de dislocations-vis ou de micro-pores-§2].

10 pm

Figure 12 : Micro-pore [C1-50].
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La densité de ces défauts a été considérableméuiteéyrace aux améliorations des
techniques de croissance. Notamment, la sociétéEQRIEvient a produire des substrats ne
contenant pas plus de 5 micro-pores paf. &¥ne équipe japonaise de TOYOTA et DENSO a
réussi a synthétiser des cristaux ne contenantnamgcro-pore par un procédé de croissance
original [C1-53]. Il consiste a réaliser la croissa sur la face(llio) du cristal afin
d’éliminer les micro-pores. Puis, a partir de egdit, ils préparent un nouveau germe sur la

face (1100) pour éliminer les dislocations appartenant an gabase.

5.2.4.Inclusions.

Dans les cristaux de SiC de type 4H ou 6H syntéetar la méthode Lély modifiée,
des défauts volumiques appelés inclusions peuveparaitre : des inclusions de carbone
(figure 13a) ou de silicium (figure 13b). Les ingilons de silicium peuvent adopter

différentes formes : elles sont rondes, ovaleslosl gpmplexes.

. > 5 %
Acc¥  Spol Magn Del WD ——1 2pm
500kv 30 21430x TLD 51 blemacen

c)

Figure 13 : a) Inclusion de carbone, b) gouttessdieium [C1-51] et
c) inclusion arborescente de silicium [C1-54].
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Rappelons que ce procédé de croissance fait imieruae phase vapeur contenant les
éléments Si, C, Skt SpC provenant de la sublimation de la poudre de $dligyradient de
température entre la poudre et la surface de amissdu cristal (page 14). Pendant la
croissance du cristal, la composition de cette @lséatere en raison de la perte de silicium
par le systéme, ce qui favorise la formation dliisabns de carbone. Une méthode envisagée
pour prévenir la formation de ces inclusions ddcae est d’augmenter la pression en Si dans
la phase vapeur ou de réduire la pression de Ctiksant un piege (comme le tantale).
Cependant, une augmentation de la pression de rf8i ldaphase vapeur peut aboutir a la
formation d’inclusions de silicium ou de 3C-SiC [61]. D'autre part, un gradient de
température inadapté accroit la formation de geuteesilicium qui se trouvent alors piégées
dans le cristal. Lors du refroidissement du crjded gouttes de silicium recristallisent sous
forme polyédrique (figure 13c). Comme I'énergiest’pas homogene sur toute la surface de
ces polyedres, le taux de cristallisation varientkme et les inclusions prennent alors une
forme arborescente [C1-54].

6. EFFETS DE L' IMPLANTATION ET DE LA TEMPERATURE

6.1. Implantation ionique.

6.1.1.Phénomenes physiques.

Lorsqu’un ion de basse énergie (régime du ralestissnt nucléaire) pénétre dans un
cristal, il peut transférer de I'énergie aux atordeda cible. Si cette énergie est supérieure a
I'énergie seuil de déplacement de I'atome, celuesti éjecté de son site cristallin. Dans le
carbure de silicium, les énergies seuil de déplacemsont de 35 eV pour les atomes de
silicium et de 20 eV pour les atomes de carboneq&]1 Dans le cas ou I'énergie transférée
est suffisante, 'atome éjecté (appelé premier atbrappé) devient & son tour projectile et
entre en collision avec d’autres atomes. Il peat@ir ainsi une succession de collisions qui
constitue une cascade de déplacements. Les siondadle dynamigue moléculaire montrent
la création de défauts au cours d’'une cascade llisiats générée par un premier atome
frappé. Au cours de cette cascade, le nhombre degodeplacés augmente pendant une

premiere phase dite de collision, puis diminue pehdine seconde phase appelée phase de
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relaxation, avant de se stabiliser. La durée dedeesx phases augmente avec I'énergie du
premier atome frappé. L'endommagement final eststitu@ principalement de défauts
ponctuels tels que les mono-lacunes et les intietstisolés. Les défauts d’anti-site et les
paires de Frenkel sont plus rares. Les agrégatsdéfauts (agrégats de lacunes et
d’interstitiels) sont peu nombreux et restent detg@¢aille (au maximum quatre défauts par
agrégat) [C1-56, C1-57, C1-58, C1-59, C1-60].
Pendant une irradiation, les cascades de déplateménérées par chaque ion incident
se chevauchent, provoquant :
la production et 'accumulation de défauts ponaetide petits agrégats ;
la nucléation de petits agrégats supplémentairesadune forte concentration
locale de défauts ;
la formation de domaines amorphes par croissanceoalescence locale
d’agrégats.
Au-dela d’'une dose seulil, il en résulte une amagtion homogene du matériau [C1-61, C1-
62].

La température d’'implantation apporte de I'énergiex atomes déplacés. Si cette
énergie dépasse la valeur de I'énergie d’activatiom défaut, I'atome est replacé dans son
site cristallin. Chaque type de défaut possederspre énergie d’'activation. Ce phénomeéne
est appelé guérison simultanée des défauts. Awsaune implantation, il existe donc une
compétition entre la création de défauts par less iet la guérison des défauts par la

température.

6.1.2.Profils de désordre et des ions implantés.

Le profil du désordre créé par l'irradiation avezsdons de basse énergie se présente
souvent sous forme d’une distribution unimodaletdermaximum se situe dans la région ou
I'énergie déposée par les ions est la plus éleRé&e63, C1-64]. Les ions implantés présentent
une allure relativement gaussienne dont le maxireatrsitué un peu plus profondément que

celui du profil de désordre (figure 14).
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Figure 14 : Echantillon implanté avec des ions dg 2 MeV a 873 K, maintenu a 873 K
pendant 110 minutes puis recuit a 1573 K pendamhutes. Profils des ions implantés, du
désordre et estimés par SRIM2003 [C1-64].

6.1.3.Parametres expérimentaux.

6.1.3.1.Fluence.

L’augmentation de la fluence d’'implantation (figui®) provoque dans un premier
temps un accroissement de la hauteur du profil é&®omdire dans I'’échantillon jusqu'a un
maximum correspondant a un désordre total suivisda second temps, d’'un élargissement
de ce profil de désordre [C1-65, C1-66]. La craisgadu nombre de défauts dans toute
I'épaisseur de la zone désordonnée de I'échantiffyure 16) est quasi-linéaire avec la
fluence [C1-67, C1-68]. Par contre, au maximum d@nmagement, le désordre augmente
selon une courbe sigmoide (figure 17), puis deviemistant dés que la fluence dépasse une
valeur seuil appelée dose critique d’amorphisaf@h+69]. Le plateau correspondant a 100%
de désordre révele I'existence d’une couche amofgfhées courbes correspondant aux deux
plus fortes fluences de la figure 15). Le dépbindigie, appelé densité d’énergie critique
d’amorphisation, correspondant a cette dose catiglamorphisation a été évalué a

21x10* keVcm?® [C1-70]. Les implantations avec des fluences glasées font apparaitre

des liaisons homo-nucléaires Si-Si et C-C dandétllon [C1-71, C1-72].
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Figure 16: Evolution du désordre dans Figure 17: Evolution de la fraction de

toute I'épaisseur du cristal en fonction de la desqrdre dans !e sous-réseau silicium, au

fluence pour une implantation dé e 100 ~ Maximum du pic d'endommagement pour

keV [C1-67]. une implantation de Arde 360 keV [C1-
73).

La fluence d’'implantation modifie aussi I'importancelative de 'endommagement
entre les sous-réseaux carbone et silicium (fig@®e Aux basses fluences, la hiérarchie des
énergies de déplacement des atomes de carbonesiicilen explique que le désordre dans
le sous-réseau carbone soit plus élevé. Par coatm, fortes fluences, la réparation
dynamique devient plus efficace. Les énergies Vatibn dans le sous-réseau carbone étant
plus basses, la migration et la recombinaison éésuts du sous-réseau carbone deviennent
plus aisées et le désordre final dans le sousuésadone est alors plus faible que dans le
sous-réseau silicium [C1-74].
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Figure 18 : Désordre relatif au maximum d’endomnragat dans les sous-réseaux carbone
et silicium [C1-74].

6.1.3.2.Masse.

Les implantations d’ions de masses différentes ndg@isméme énergie ont permis
d’étudier I'effet de la masse du projectile sundemmagement du cristal. Une augmentation
de la masse de I'élément implanté entraine un déeatle la courbe d’accumulation du
désordre vers les basses fluences (figure 19) et diminution de la dose critique
d’amorphisation [C1-75, C1-76]. Pour des nombresdéplacements par atomes (dpa)
équivalents, le désordre retenu dans I'échanté&trplus important avec des ions lourds. Ceci
peut étre d( soit a une réparation simultanée disits moins importante [C1-75], soit a une
augmentation de la densité d'énergie d’endommagemen favorise la contribution de

'amorphisation intra-cascade et la formation dé&gats de défauts [C1-57].

6H=SIC

2 MeV Au™, 170K |J
360 ke Ar™, 170K | |
550 keV 5i7, 190 K
550 keV C, 180 K
50 keV He™, 100 K
100 keV H,', 100 K

Relative Si Disorder

00 041 02 03 0.4 05 0.6 0.7
Dose (dpa)

Figure 19 : Désordre relatif dans le sous-résedigisim en fonction de la dose (dpa) dans du
6H-SIC implanté avec différents ions a basse teatpgs [C1-57].
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6.2. Recuits thermiques.

Les recuits thermiques permettent de guérir leaudéf La gamme de température a
laquelle guérissent les défauts dépend de leuraaans le cas du carbure de silicium, les
expériences de recuit a différentes températurepemis de distinguer quatre stades (figure

6.2.1.Structure.

20) [C1-77, C1-78] :

stade | : entre 250 K et 420 K,
stade Il : entre 450 K et 550 K,

stade Il : entre 570 K et 720 K,

stade IV : au-dessus de 800 K.

La proportion relative des différents types de défavarie selon la fluence d’'implantation.

Cela entraine une variation du taux de guérisorstiees de recuit.
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Figure 20 : Recuits isochrones (20 minutes) du a#sadans les sous-réseaux Si et C
(au maximum du désordre) dans du 6H-SiC implané€ aes ions Alde 550 keV
en fonction de la température de recuit [C1-77].
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6.2.1.1.Echantillon non amorphe.

Lorsque le taux d’endommagement initial augmentes meste inférieur a 90%, le taux
de guérison au cours du stade 1 diminue tandicelue du stade 2 augmente. La réparation
du désordre au cours du stade 3 est négligeabieqle le taux de désordre initial dépasse
90%, aucune guérison n’est observée au cours da &ta_a guérison fait alors intervenir les
stades 2 et 3. Les taux de guérison de ces stadesudnt lorsque I'endommagement
augmente. Lorsque le taux de désordre est tregdiarthe de 100%), la guérison se fait lors
des stades 2, 3 et 4. Il faut noter que le désagaat été créé a 150 K (-123 °C), la couche
présentant un désordre total peut comporter ungoption de défauts ponctuels [C1-77].

Dans tous les cas, la guérison des défauts n’esdigacompléte méme pour de trés
hautes températures. Les analyses XTEM haute té&solmontrent la persistance d'un
désordre résiduel apres un recuit a 1500 °C d'urarédlon présentant un faible désordre
initial (30%) [C1-66].

6.2.1.2.Recuit d’'une zone amorphe.

Lorsqu’une couche amorphe est engendrée a tempg@nbiante, des recuits jusqu’a
800 °C induisent la relaxation du matériau, c’eslira la densification de la structure sans
induire de recristallisation [C1-79, C1-80, C1-8lLa recristallisation du matériau amorphe
débute a 950 °C et n’est pas totalement achevés aprrecuit d’'une heure a 1500 °C.
Deux processus sont mis simultanément en jeu :
une recroissance épitaxique depuis l'interfacetalf@morphe, qui génére une
structure en colonnes (croissance colonnaire),
une nucléation aléatoire accompagnée d’'une craissatatistique de grains

(croissance granulaire).
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Figure 21: Micrographies en section
transverse de SiC implanté avec des ions
Ge [C1-84].

~ (a) apres un recuit a 1500 °C.

(b) les dislocations-vis sont indiquées par
les fleches, les fautes d’empilement sont
notées par S, les agrégats sont notés par F
et T désigne le plan de base.

Plus la température est élevée, plus la croissgrasrilaire prédomine sur la croissance
colonnaire [C1-66]. Les deux processus de croigsérmonnaire et granulaire) aboutissent a
la formation de couches dans le matériau recris¢éalEn effet, un recuit a 1000 °C d'un
matériau amorphe génére la formation d’une couclgeaBulaire en surface et d’'une couche

A colonnaire sous-jacente [C1-82, C1-83, C1-66].rdcuit a plus haute température (1500
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°C) engendre une structure en quatre couches slerflace vers I'intérieur du cristal [C1-84,
C1-85] (figure 21) :
une couche D constituée de grains de 3C mal osgenté
une couche C fortement endommagée (nombreusesat@wms:vis), présentant
un mélange de polytypes hexagonaux et 3C,
une couche B constituée également d’un mélangeHdet@le 3C, contenant
des fautes d’empilement, des dislocations en fayteentration et une rotation
du réseau autour de l'axe c,
une couche A formée de 6H fortement endommagée, cqutient des
dislocations partielles de type Shokley et desgajsede fautes d’empilement

de type Frank.

6.2.2.Comportement des especes implantées.

Lors des recuits thermiques post-implantationelagérature apporte de I'énergie aux
atomes implantés, ce qui peut entrainer leur mapratDans le carbure de silicium, la
migration des atomes implantés nécessite de haemgsératures [C1-86]. Par exemple, le
profil d’ions Ni implantés n’est pas modifié lore decuits a 500 °C et a 1000 °C. La
migration du nickel vers la surface apparait ve5801L°C. De méme, les atomes de bore
implantés ne diffusent qu’'a partir de 1500 °C, et &tomes de phosphore ne migrent pas
jusqu'a 1700 °C. Les ions Ag peuvent migrer lorsndiecuit a 1300 °C dans du carbure de
silicium amorphe. Par contre, si 'amorphisationt égitée par une implantation a haute
température (600 °C), une température de recuitl@0 °C n’est plus suffisante pour
provoquer la migration des atomes d’argent [C1-84. diffusion des atomes est donc
fortement influencée par la structure du cristal.

Une forte fluence d’hélium implantée dans du cagbde silicium suivie d’'un recuit
thermique de 30 minutes a 1500°C, crée une zonei Bamporte des lacunes et des bulles
trés fines, entourée de deux zones A et C prédedésndéfauts interstitiels (figure 22) [C1-
87]. Les bulles (figure 23) sont des atomes d’mlpiégés dans des lacunes. La taille des
agrégats de lacunes varie avec la profondeur dé&toergie cédée au matériau lors de
lirradiation et, les petits agrégats ayant undritistion plus large que les gros, les atomes
d’hélium y sont préférentiellement piégés [C1-8Bprs d’'un recuit thermique a 1500 °C
pendant 30 minutes, les petits agrégats sont déssolibérant les atomes d’hélium qui y
étaient piégés. Ces atomes d’hélium migrent et captturés par les agrégats de lacunes plus

40



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

gros qui sont restés stables. De plus, 'augmemtate la pression dans ces bulles entraine un
changement de leur forme : elles passent d’'unedainculaire a une forme de plaquette, puis

se transforment en agrégats de bulles bidimensi@rpmivant comporter un ou plusieurs

anneaux concentriques [C1-88].

Figure 22 : Image XTEM en champ sombre
de 4H-SiC implanté avec des ions' Hriis
recuit a 1500 °C pendant 30 minutes [C1-

87] Figure 23 : Image XTEM en champ clair

montrant des bulles au sein de la couche B
[C1-87].

6.3. Implantation en température.

Lorsque la température d’implantation augment@hi@noméne de guérison simultanée

des défauts devient plus efficace.
6.3.1.Profil de désordre.

Une élévation de la température d’implantation perdiaugmenter le taux de guérison
simultanée des défauts. C’est pourquoi, a fluemyzdeé le désordre final dans I'échantillon
diminue lorsque la température d’implantation augi@e[C1-82]. Cependant, plus la
température d’'implantation augmente, plus le désoothtenu résiste aux recuits thermiques
post-implantation [C1-83]. Si la température d’ianiation est supérieure a 227 °C, les

défauts peuvent diffuser dans le cristal pendamiplantation. Cela provoque un décalage du
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maximum du profil de désordre depuis la zone dwtémximum d’énergie (implantation a
température ambiante) vers la région plus profahd@oint d’arrét des ions (implantation a
haute température) [C1l-63, C1-82, C1-83]. Ce déealapparait également avec
laugmentation de la fluence lors d’'implantationsm@&me température [C1-89]. A cela
s’ajoute I'apparition d’'une queue de désordre dasségions plus profondes (figure 24) [C1-
63, C1-82, C1-89].

0 100 200 300 400 500

T T T T 2.5
1.0 ‘-r;}-u-r-!!!‘iit_:f-rft" <m1 >5H..S]C_-Ga+ ‘m kg"”
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04 gl | ety o 0K ' implanté avec des ions Gaet SB a
(i * e t100 X . ier 2 ~ . . .
- gy, K 4057 différentes températures et distribution des
0.2 i b by R .
e N “% $ lacunes  produites dans les cascades
0.0 I t B EEmarie 003 primaires calculée par TRIM87 [C1-63].
Peesrsresa . 0-5 =
Lo % <0001 > B-SIC:5b+ (300 keV) 3
3 Ny = 1x1018 cr? 104
a B73K
v IT3F 403
a 1473 K
- TRIMB7 cale. — 0.2
"‘_H"”'Xq(.x*xx —0.1
e |

6.3.2.Amorphisation.

6.3.2.1.Evolution du désordre au maximum du pic.

L’augmentation de la température d’implantationraime une baisse du taux de
désordre au maximum du profil dendommagement. Burcourbe d’accumulation du
désordre, cela se traduit par un étalement deuebeovers les fortes fluences. Cet effet est
minime entre -123 °C (150 K) et -83 °C (190 K). antre, il devient trés important entre -
83 °C (190 K) et -23 °C (250 K) [C1-90]. D’autre rhaaux tres basses températures
d’'implantation (inférieures a -103 °C (170 K)), afaibles fluences la courbe d’accumulation

du désordre présente une bosse qui n'a pas étévébders des implantations a température
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ambiante. Cette bosse semble due a des défautstitidés visibles par RBS en direction de

canalisation. Par contre a 27 °C (300 K), ces défanterstitiels relaxent dans des

configurations plus stables et sont alors cachésnig de I’axe(OOOJ}. lIs ne sont donc plus

mesurables par RBS en direction de canalisatitonig de cet axe [C1-77] (figure 25).

Fluence (Al'/nm?)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
LA U LS AL R B L B S B LI SR B R R RS B S
1.0
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A06 .
=
Soa 150 K 1
= 190 K
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Figure 25 : Evolution du désordre relatif au maximad’endommagement dans 6H-SiC
implanté avec des ionsAl de 1,1 MeV & 150 K [C1-90].

6.3.2.2.Dose critique d’amorphisation.

La dose critique d’amorphisation augmente égalememec la température
d’'implantation pour des températures inférieure$78 °C (100 K) ou supérieures a -73 °C
(200 K). Entre ces deux températures, la dosequgtd’amorphisation reste indépendante de
la température d'implantation [C1-91]. De plus, eékiste une température, appelée
température critique d’amorphisation, a partir dquelle 'amorphisation ne semble plus
possible. Les différentes valeurs de températuiteyue d’amorphisation trouvées dans la
littérature sont comprises entre 127 °C (400 KR&f °C (550 K) pour l'implantation de
divers ions dont I'énergie se situe entre 0,56 M¢¥ MeV [C1-66]. De son coté, I'équipe de
A. Heft trouve une température d’amorphisation dimm 327 °C (600 K) pour des
irradiations avec des ions Ga de 230 keV ou des &nde 300 keV [C1-82]. Cette différence
s’explique peut-étre par les différentes énergessidns utilisés [C1-91].
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6.3.3.Comportement des especes implantées.

Les expériences d’'implantation a deux températdifédrentes (-63 °C et 600 °C), ne
montrent pas de changement dans le profil desipkantés. La température d’'implantation
n'entraine donc pas de diffusion des éléments im@tadans cette gamme de température
[C1-64].
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CHAPITRE 2 : GENERALITES SUR L'INTERACTION ION-
SOLIDE ET SUR LES TECHNIQUES D’ANALYSE UTILISEES

1. INTERACTION ION /SOLIDE.

Lorsqu’une particule chargée pénetre dans un sobtle subit une succession de
collisions avec les atomes de la cible au courguldkes, elle leur transfére de I'énergie. Ce
transfert d’énergie provoque le ralentissement rdjeptile et peut entrainer son arrét dans le
solide a une certaine profondeur. Il existe deupesy de collisions qui sont traités
indépendamment : les collisions élastiques aveamdgau de la cible et les collisions

inélastiques qui font intervenir les électronsaeible [C2-1].

1.1.Collisions élastiques.

1.1.1.Collisions a deux corps.

Quand un ion projectile (de masdé,, de numéro atomique,, de vitessey, et
dénergie E;) entre en collision avec un noyau de la cible (dasseM,, de numéro
atomiqueZ, et d’énergieE,), il transfére une quantité d’énerdieet sa trajectoire se trouve

déviée d’'un angled appelé angle de déviation (voir figure 1). Le noydble est lui-méme

dévié d'un anglep appelé angle d’éjection.
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Figure 1 : Collision élastique a deux corps.

Ces collisions peuvent étre traittes de manierssicjae siv,<2Z7,/v, avec

Vv, =2,2x10 cm$. Si I'énergie interne de chaque particule ne ckapgs au cours de
l'interaction, I'énergie cinétique du systeme eshgervée et la collision devient élastique.
Dans le cas particulier ou la cible est au repopassede une vitesse négligeable devant celle

du projectile €, =0), I'énergie transférée pendant la collision estriee par :

AM M,

T:(M Y )2 El(cos¢)2 (1).

L’énergie conservée par le projectile devient alors

\/(Mf—Mfsinzﬁ) +M, cod 2
M, +M,

E=E-T=E 2.
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L’angle de diffusion@ dépend du paramétre d'impdatet du potentiel d’interactioh’(r)

entre les deux particules selon I'expression :

=rm-2 j b )
- \/ V(r) b
" r 1_7 _7
E r
ou r est la distance séparant les deux particulegst la distance minimale d’approche et
M

E=F—2%— 4).

R @

Si la présence des électrons est négligée, l'ictiera entre les deux noyaux doit intervenir
dans un champ de type coulombien. Cependant, bxgesiélectroniques du projectile et de la
cible atténuent la force d’interaction entre leaxdeoyaux. Pour en tenir compte, la théorie de

Lindhard-Scharff-Schiott (LSS) utilise le potentieleratomique écranté de Thomas-Fermi :

v()=2Z%0(/a) @)

4rE,r

r : . . .
(D(_j est la fonction décran,a est le rayon décran de Thomas-Fermi et
a

€’ =1,44x 10" eV cn. Il existe plusieurs approximations de cette fmmct’écran dont celle

proposée par Lindhard :

(D r zl—i 6’
0,8853a,

a:m [cm] (= 0528 10 ch (7).

Dans le cas particulier d’une collision a tres laiparametre d’'impact, la fonction d’écran

tend vers 1 et le potentiel d’interacti()h(r) devient purement coulombien. C’est le cas

lorsque les particules incidentes sont Iégéresstgalent une grande énergie.
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1.1.2.Pouvoir d’'arrét.

Dans un milieu contenanitl particules par unité de volume, le projectile suibe suite

de collisions et I'énergie moyenne qu’il transreet un parcouréx est donnée par :

|

_ max da-

T=NAX| T— dT 8),
[ra @

0

ou o est la section efficace de la collision. L’énergieyenne perdue par le projectile est
caractérisée par le pouvoir d’arrét(;—la :lx' qui traduit la quantité d’énergie transférée a la
cible par unité de longueur.

En utilisant le potentiel écranté de Thomas-Fermerdsick a proposé une expression du
pouvoir d’arrét nucléaire de la forme :

dE M, 3
_(&jnUCZL"ﬂNarFWZlZZé §(s) [evem] ()

|
avec S, (&)= % (10),

0,4685¢ 10
= e Lem

(212/3"'222/3)]/2 (11),

F

ete=

Mz ElaTF
12),
M, +M, Z,Z.,€ (12)

si E, est exprimée en eW en atome/crhet € =1,44x 107 eV cn. Le code de calcul SRIM

utilise la formule donnée par Ziegler et al. [C2-2]

. () = In(1+1,1383)

- 13).
2(£+O,0132t°'21226+ 0,19595305) (13)
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1.2.Collisions inélastiques.

Le projectile peut aussi interagir avec les életdrde I'atome cible, entrainant ainsi une
modification des configurations électroniques deaxdparticules. Ces collisions sont aussi
appelées collisions inélastiques en raison de tacomservation de I'énergie cinétique totale
du systeme. La relation entre les énergies cingésiqavant et aprées la collision fait intervenir
un termeQ qui mesure l'inélasticité de la diffusion :

E=E+E+Q (14).
Les phénomenes qui entrent en jeu dans ce typediotion sont essentiellement I'ionisation
ou la capture électronique par le projectile, lieatton de I'atome cible et du projectile ainsi
gue lionisation de Il'atome cible. Ces processugxient généralement dans chaque
collision inélastiqgue mais leur contribution rel&tidépend des parametres initiaux : nature du
projectile et de la cible, la couche atomique cdérsie et la vitesse relative de la collision.

Deux domaines de vitesse sont distingués seloitdasev, de I'ion incident par rapport a la

vitesse orbitale moyenne des électrops

1.2.1.Domaine des hautes vitesses.

Dans le domaine des hautes vitesses [C2-1], Qéﬁniéﬁ <<1 ou v, est la vitesse
271

des électrons de la cible & est celle de l'ion incident, les processus dontsagtant

I'excitation et lionisation des atomes de la cjblénteraction est traitée comme une
perturbation. L’ion ayant perdu tous ses électréngjteragit, en premiere approximation,
avec les électrons de la cible dans un potentieément coulombien (Rutherford). Le

ralentissement électronique (en eV Ymui en résulte, a été établi par Bohr :

_(dE) _ ZéM, (2mE
(dxl. 4n(NZ) 2ml§'”( Hvaj (19

ou NZ, est la densité volumique d'électrons), la masse de I'électronl le potentiel

moyen d’ionisation approximé pdi0Z, et E, est exprimée en eV. Le traitement de Bohr

négligeant les phénomenes d’excitation électronid@ethe a développé des calculs de
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mécanique quantique pour en tenir compte. Parite, ethe et Bloch ont apporté des termes
correctifs afin de tenir compte des effets relates, de charge effective, de couche et de
densité :

_(dEY _ Ze€'M, Am & S5
(dxll YN g 'n(lle(l—ﬁz)} R

B:‘%, Z% est la correction de I'effet de couche électromigdl est la correction de
i 2

I'effet de densité et est vitesse de la lumiére. Born a estimé la cheffgetive a

Zy =280 siv<w,Z2°  (17)
V,

0

etZ, =27 siv,>>v,22*  (18).

Une formule empirique a également été proposéBadas :

Zy=2Z|1-exp(-12BZ°)|  (20).

Les effets relativistes ont lieu dans la gamme tiés hautes énergies. La correction de
densité prend en compte la diminution des grandanp@tres d’impact due a I'écrantage
produit par la polarisation du milieu par le prajlec L'effet de couches devient important
lorsque la vitesse du projectile devient infériearreelle des électrons des couches profondes.

La correction de charge effective est utilisée pleudomaine des vitesses intermédiaires
(v, =Vv,Z%°) dans lequel lion projectile n'est plus totalerhapluché. Sa charge réelle

provient d’'une compétition entre les processusnisiation et de capture.
1.2.2.Domaine des basses vitesses.

Le domaine des basses vitesses [C2-1] est atteiatue la vitesse de l'ion est
inférieure ou égale &*°v,. La majorité des électrons du solide a une vitssgerieure a
celle de l'ion incident et la durée de la collisidavient beaucoup plus grande que la période
de révolution de I'électron autour de I'atome geipeut plus étre considéré comme libre. Au

cours de la collision, les nuages électronique&ttame cible et du projectile se recouvrent et

le systéme s’apparente a une quasi-molécule. LiddéaScharff ont montré que, dans cette
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gamme d'énergie, le pouvoir d’arrét électronique € cm') est proportionnel & la vitesse
v, (en m/s) de I'ion incident :

_(dE) _\ 7¥s 44 M
(dxjel N 8ﬂeza’(zﬂ3+z§/3)” y @Y

vV, = €/ (2,2x10 m g) est la vitesse de I'électron de I'atome de BdhNg est le nombre

d’Avogadro. Firsov a donné une autre expression pduvoir d'arrét électronique (en
eVcm):

- E = i 5
(dxl. N(2+2)¥51500°  (22)

1.3.Remarques.

Les deux types de collisions élastiques et ingjass coexistent mais la prédominance
de I'un par rapport a l'autre dépend de I'énerged’n incident (voir figure 2). Pour un ion
de masse moyenne ou élevée de basse énergietdaljgarergie est essentiellement due aux
collisions nucléaires, alors que dans le domairedaites énergies ou bien dans celui des
ions légers d’énergie voisine du MeV, les collisaglectroniques sont prépondérantes. Le

pouvoir d’arrét total est alors défini parla sommhes pouvoirs d’arrét électroniques et

EARCAR NG
dx dx / dX/ e

Dans un matériau polyatomique, le pouvoir d’arrgt @éterminé en suivant la regle
d’additivité de Bragg [C2-2]:

dE)_ L ¢ o[ CE
GERWE

k=1

nucléaires selon :

ou n est le nombre de constituant, est la masse molaire de la cible, et A sont la

densité atomique et la masse molaire de I'atéme
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Figure 2 : Pouvoirs d’arrét nucléaire et électronigjdes ions Pb dans SiC donnés
par SRIM2003.

2. |IRRADIATION ET IMPLANTATION

L’implantation ionique est une technique qui permi@troduire des atomes étrangers
dans un cristal [C2-3, C2-4, C2-5, C2-6]. Ce deres bombardé par des ions dont I'énergie
est comprise entre quelques keV et quelques MeXs tle son parcours dans le cristal, I'ion
incident perd son énergie dans des collisionsiglaest et inélastiques avec les atomes de la
cible, qui vont pouvoir étre déplacés de leur sitentrainer des cascades de déplacements,
créant ainsi des défauts. Lorsque l'ion a perdu&wrgie, il s'immobilise dans une position
guelconque du réseau cristallin. L'implantationigae induit donc une région de désordre
dans la cible, localisée autour de la trajectoed’idon. L’'endommagement final du matériau
résulte de la superposition des régions perturlp@eschaque ion incident. Si la dose
d’'implantation augmente suffisamment, le cristautpeonc devenir amorphe. L'un des
avantages de [Iimplantation ionique sur dautreshméques de dopage est que la
concentration de dopants introduits par cette ntgthians le matériau cible n’est pas limitée

par leur solubilité dans le matériau [C2-7]. Ellerpet également de contrbler certains
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parametres :
la profondeur moyenne a laquelle I'espéce est imipa en ajustant I'énergie des
projectiles,
la quantité d’ions introduite en agissant sur Ugfice de I'implantation,
le profil des ions implantés en effectuant desdiaons multiples a différentes

énergies ou en utilisant des dégradeurs en énergie.
2.1. Profil d'implantation.

La distance totaleR parcourue par un ion dans un matériau est détéampar les

pouvoirs d’arrét électronique et nucléaire selorelation :

R:jf(%j_ dE  (25).

ARp
= Ry~
SURFACE DE LA CIBLE L/’!p PROFONDEUR

Figure 3 : Profil d'implantation. (a) Parcours ré& et parcours projetéRi’'un ion.
(b) Distribution gaussienne des ions implantés.

Chaque ion suit une trajectoire particuliere dansnhtériau dépendante des collisions
effectuées avec les atomes. Or, le matériau &atrbpe, la trajectoire d’un ion est fortement
aléatoire et la longueuR devient difficilement exploitable expérimentalernelC’est
pourquoi, il est préférable d'utiliser le parcounsyen projetéR; des ions, qui correspond a
la projection de tous les parcours sur la direction perpendiculaire a la surface duémau

implanté (voir figure 3). Cette distancR, est souvent proche de la profondeur ou la

concentration des atomes implantés est maximals. ibas implantés se répartissent
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statistiguement autour de cette profondeur. Quplke soit la forme de la distributiam(x),

celle-ci peut toujours étre caractérisée par sargpremiers moments physiques :

le parcours moyen projetéR, =£j xn( ) dx,
@Y

la déviation standardAR, = /ﬂ , représentant I'écart-type du pic,
7

m,
3
P

I'obliquité (ou skewness) y = gui mesure I'asymétrie de la distribution,

soit le positionnement du sommet de la courbe gppart aR (=0 pour

une gaussienne),

m4
4
AR

le kurtosis: (= (=3 pour une gaussienne) correspondant a

I'écrasement du pic et a I'extension de la queudisteibution en volume.
@ est la dose totale implantée et les parameétngs m,, m, et m, sont les moments

analytiques d'ordré définis par :m :%J' (x- F{D)i n( ¥ d.

—00

La fonction de distribution la plus utilisée estdestribution gaussienne dont I'expression

analytique est :

oun, = donne la valeur de la concentration d’atomes axinam du pic. Parfois

¢
V27AR,
I'approximation du profil des ions implantés paewourbe de Gauss devient peu précise en

raison de I'asymétrie croissante lorsque I'énedgid’ion augmente. Ce phénomeéne provient

du fait que les paramétrgs et S sont proportionnels a I'énergie. Gibbagtsal. [C2-8] ont
proposé une méthode pour approximer analytiquedhesdistributions non symétriques. lls

utilisaient deux moitiés de gaussienne se rejoigrem un point R,,, et deux eécart-
types difféerents pour les distances projetee< R, et X, >R, . En choisissant les bons

parametres, les distributions analytiques sontagnaezcord avec les profils expérimentaux.
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2.2. TRIM.

Le programme TRIM (« TRansport of lons in Matterbdsé sur la méthode de Monte-
Carlo, consiste a suivre un grand nombre d’ions jdividuellement lors de leur parcours
dans la cible [C2-4]. L'énergie, la position etdaection initiales de chaque particule sont
connues. La particule subit une série de chocsrbméors desquels elle change de direction
et entre lesquels elle parcourt un segment deedkgflibre parcours). Son parcours se termine
guand elle sort de la cible ou quand son énergiedeinférieure a un seuil prédéterminé.

L’évaluation des collisions élastiques se fait ¢ifisant le modéle de Lindhard et le
potentiel écranté choisi est celui de Thomas-Feltmi.relation entre la perte dénergie
électronique et le parametre d’impact est issuetid@mux de Oen et Robinson ou le choc
inélastique électron-ion est considéré comme uivéléu cas d’'un proton pénétrant dans un
gaz d’électrons. Le potentiel interatomique utilesst celui d’Hartree-Fock-Slater qui tient
compte de la périodicité électronique liée a lacdtire en couches.

Ce programme offre plusieurs avantages par rapgpottaitement analytique : il permet
un traitement plus rigoureux de la diffusion élgqiséi, une considération explicite des surfaces
et interfaces, une détermination des distributides ions implantés et des défauts, une
détermination des distributions angulaires et ésteyges des ions rétrodiffusés et transmis et
il est adapté pour toutes les énergies d'implamtatCependant, il ne prend pas en compte la
structure cristalline du matériau, la cible étanhsidérée comme amorphe avec des atomes

disposés aléatoirement. La version que nous auiis®e est SRIM2003.

2.3.Création de défauts.

Au cours d’'une collision nucléaire, si I'énergiarismise a I'atome cible dépasse une
certaine valeur seuil appelée seuil de déplacem@nique E,, 'atome sera éjecté de son
site et deviendra a son tour un projectile. Cetnatest alors appelé « atome primaire » et peut
déplacer d’autres atomes. L'ensemble des dépladememaires, secondaires etc...constitue
une cascade de déplacements, qui engendre aiaséglens contenant des défauts.
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Le nombre N, d’atomes déplacés par un atome primaire (PAF meatome frappé
par I'ion projectile, ou PKA « Primary Knock-on Ato») ayant recu I'énergid a été
modélisé par Kinchin et Pease [C2-9]. Trois caliglge se présentent :

Si T < E,, 'atome de la cible n’est pas déplaceé.
Si E, <T<2E,, N, =1, le noyau cible est déplacé en position intees#j créant

ainsi une paire de Frenkel.

Si T>2E;, N, :%, 'atome déplacé devient a son tour un projediié induit
d

une cascade de déplacements.

Ce nombreN, permet de connaitre le nombre moyen d’atomes dég{add (E1)> ;

Tmax

[ No(T) do(E,T)

(Ng (B))=—

— (27).
| do(E.T)

Pour rappel E, est I'énergie de I'ion incident eto’(E,,T) est la section efficace.

Pour une dose implantée donnée, I'endommagemeral fast le résultat du
recouvrement des cascades de déplacements. Lesgéigsordonnées se superposent et le
nombre de défauts augmente avec la dose implamd§e’a la création d’'une zone amorphe.
Comme pour les ions implantés, les défauts ontdistebution statistique avec un maximum
et un écart-type. Ce maximum se situe a une prefangroche de celle du maximum du

pouvoir d’arrét nucléaire subi par les ions inciden

2.4.Dispositif expérimental.

2.4.1.Basse énergie.

L’'implantation des ions de basse énergie a etésémasur I'implanteur IRMA (figure 4)
(Implanteur pour la Recherche en Métallurgie etAatrophysique) ou sur l'accélérateur
ARAMIS (Accélérateur pour la Recherche en Astrofdnys, la Microanalyse et
I'Implantation dans les Solides) du CSNSM (Cente $Spectroscopie Nucléaire et de

Spectroscopie de Masse) a Orsay.
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Figure 4 : Représentation schématique de I'implant& MA du CSNSM [C2-10].

L'implanteur IRMA permet d’accélérer pratiguemeotis les éléments au moyen d’'une
source a cathode chaude qui pulvérise les ionstia gha solides ou de gaz. Le faisceau d’ions
ainsi produit est accéléré par un arc et un chalagtrémagnétique. Un aimant d’analyse
sélectionne le type d’'ions (masse et énergie) ayansur I'échantillon. Le faisceau traverse
ensuite un diaphragme. Des plaques chargées divemant + et — permettent de balayer le
faisceau sur une surface d’'implantation donnée JQj21'accélérateur ARAMIS (figure 5)
peut fonctionner en mode tandem (source d’ionstifégjau en mode Van de Graaf (source
d’ions positifs). Le mode tandem est utilisé poacéérer des ions avec une énergie plus
élevée que I'implanteur IRMA. Le mode Van de Gisdft & accélérer des ions en vue d’'une
analyse par rétrodiffusion Rutherford. Le faisceatiissu d’'une source interne d’ions positifs
placée a haute tension. Ces ions sont accéler@ggpasion électrostatique, triés en fonction
de leur masse et de leur charge par un aimant gges vers une des quatre lignes de
faisceau. Une de ces lignes est en liaison aveplédnteur IRMA et permet une analyse in
situ d’échantillons pendant I'implantation. Les sarétrodiffusés du faisceau de I'accélérateur
sont collectés par un détecteur au silicium qudpioun signal électrique traduit ensuite en

signal numérique utilisable par un ordinateur geeti?C.
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Figure 5 : Représentation schématique de I'accé®mARAMIS du CSNSM [C2-10]

2.4.2.GANIL.

Le GANIL (Grand Accélérateur National d’'lons Louyddispose d’'une source ECR
(Electron Cyclotron Resonance) pouvant produire ides plusieurs fois chargés, voire

totalement épluchés, diC a I’ #%U. Le faisceau est composé de ces particules avec un
masse, un état de charge et une vitesse donné8][C8s ions sont dans un premier temps
accélérés par un cyclotron injecteur CO jusqu'a é@nergie d’environ 1 MeV/u. Ces ions
peuvent étre ensuite utilisés sur la ligne IRRSUHAR@diation SUD) ou étre injectés dans un
premier cyclotron a secteurs séparés CSS1 quictedéae jusqu’a des énergies de quelques
MeV/u. A la sortie de CSS1, les ions passent\etsaune feuille d’éplucheur qui accroit leur
charge. Un état de charge est alors sélectionrguidé vers la Sortie Moyenne Energie
(SME) tandis qu’un autre état de charge est diviggs un second cyclotron CSS2 pour étre
accéléré a des énergies pouvant atteindre plusiEzames de MeV/u. Ces derniers ions sont
ensuite envoyés dans la ligne Haute Energie (HE).
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En fonction des besoins, le faisceau est envoyé daa des salles d’expériences. Une
salle, appelée D1 pour la Haute Energie et SME pauBortie Moyenne Energie, est
spécialement dédiée aux expériences de physiquauiéaires. Cette salle dispose de trois
lignes expérimentales :

une ligne SME pour la physique atomique,

une ligne d’IrRAdiation pour la SME (IRASME),

une ligne d’IRradiation A Basse Température (IRABAdllant jusqu'a 4 K et

pouvant disposer d’énergies plus élevées et dectaisx d’'ions radioactifs.
La ligne IRASME comporte un systeme d’irradiatidaatantillons, composé d’un dispositif
de balayages horizontaux et verticaux, d’'une medarfiux en ligne et de fentes permettant
de modifier et de contrdler la surface du faiscdas énergies disponibles sont comprises
entre 14 MeV/u pour le carbone et 4 MeV/u pourdhium.

Une autre salle d’expérience (IRRSUD) se situeta da cyclotron injecteur CO. Cette
ligne délivre différents ions (du carbone a I'utan) de basse énergie (entre 0,3 MeV/u et 1
MeV/u). Les ions ainsi accélérés étant similairag &agments de fission, cette ligne est
principalement dédiée a I'étude du comportement destériaux relevant du cycle

électronucléaire.

3. RECUITS THERMIQUES .

Le recuit thermique permet d’apporter de I'énergix atomes de maniére contrblée.
Cela permet de suivre la guérison des défauts megtans I'échantillon et d’étudier la
migration des dopants car les processus régissesitdeux phénomenes sont actives
thermiquement. Dans le cadre de ce travail, lanigcie choisie est le recuit isochrone. Un
cycle thermique comprend une rampe de montée rapicge d’'un palier isotherme dont la
durée est fixée par l'utilisateur (30 minutes damstre cas) puis d'une phase de
refroidissement. A la fin de celle-ci, on procéddaacaractérisation de I'échantillon. Une
expérience compléte consiste a enchainer pluswsies thermiques avec des paliers a des

températures croissantes.
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3.1.Diffusion des dopants.

A trés basse température, les atomes implantésceosidérés comme immobiles dans
le solide dans lequel ils ont été implantés. Partrep si la température est suffisamment
élevée, ces atomes deviennent mobiles sous l@df€agitation thermique et peuvent donc se
déplacer a I'intérieur de la matrice. lls sont alsoumis au phénomene de diffusion : une non
uniformité des variables thermodynamiques (le plusvent, un gradient de concentration des
dopants) entraine un transport de matiére a listédu solide.

3.2.Guérison des défauts.

Le recuit thermique post-implantation apporte dmdrgie aux atomes, ce qui peut
conduire a la guérison des défauts présents damisial [C2-7]. Cette guérison met en ceuvre
différents processus :

des recombinaisons lacune-interstitiel,

la formation d’'un défaut complexe par associatierdéfauts ponctuels,

le piégeage de défauts a la surface ou sur dexdigins,

la dissociation de défauts complexes en défaussgtaples.
Certains défauts secondaires peuvent apparaités ape implantation et un recuit. Ce sont
géneéralement des boucles de dislocations qui proei® d'une association de défauts
ponctuels due a leur accumulation lors du recuatdistribution de ces défauts secondaires
suit généralement le profil des ions implantésqaesuggere une forte interaction entre les
atomes implantés et les défauts. Ces boucles decalion s’accumulent également aux
interfaces cristal-amorphe en raison d’'une tropartgnte accumulation d’interstitiels. Ce

sont les défauts appelés défauts de fin de par¢endsof-range defects).
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4. TECHNIQUES D’ ANALYSE.

4.1.Spectroscopie par retrodiffusion Rutherford (RBS).

4.1.1.Caractérisation par rétrodiffusion Rutherford.

La spectrométrie de rétrodiffusion Rutherford (RES) une technique non destructive
qui permet une analyse quantitative et qualitaties éléments composant un échantillon sur
des profondeurs allant d’'une dizaine de nanomatigselques micrometres [C2-3, C2-4, C2-

5, C2-6, C2-2]. Elle consiste a envoyer des iogerne comme des protons ou des particules

*He* sur I'échantillon & analyser, puis a détecter edp@pter dans une direction privilégiée

les particules rétrodiffusées en les regroupantrpaches d’énergie appelées canaux.

Figure 6 : Représentation schématique de la diffiusi

Avec la RBS, nous avons une diffusion a grand adgkns légers qui présente de
nombreux atouts. Les particules d'analyse intesagis relativement rarement avec les
noyaux de la cible. Quand cela arrive, la collisem fait obligatoirement (a cause de la
diffusion & trés grand angle) avec un tres faildeametre d’impact, justifiant I'utilisation
d’'un potentiel purement coulombien. Les particuléenalyse empruntent des trajets aller-
retour pratiqguement rectilignes car elles intersgi$ avec les électrons du solide d’'une

maniére quasi continue sans subir de déflection.
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La RBS permet d’obtenir des informations sur la position chimique de I'échantillon
a analyser : la nature, la distribution en profandet le nombre d’éléments composant la
cible. L’analyse en masse des éléments constitleardolide résulte directement de la

cinématique de la rétrodiffusion (figure 6). Ene¢ffsi on désigne pavl, la masse de I'ion du
faisceau d’analyseM, la masse de I'atome diffuseur et pérl'angle de rétrodiffusion,
I'énergie E' de l'ion rétrodiffusé s’exprime en fonction derl&gie incidente de l'iork, et

du facteur cinématiqu (8) par I'expression suivante :

E'=K(6)E, (28)

2
M, cosf+,/MZ-M? sirf @
avec K(6)= 1 €0 I\/\I/+2|\/I 1 S (29).
1 2

La connaissance d2, M,, E, et E' permet de remonter a la madde de l'ion diffuseur.

L’étude de la distribution en profondeur des défés €léments de la cible repose sur le

phénomene de perte d'énergie, due principalementradéentissement par interactions

électroniques (figure 7). SK(H) E, est I'énergie des particules ayant rétrodiffuséa a

surface de ['échantillon etEl(x) est I'énergie des particules ayant rétrodiffusdaa

profondeurx, alors I'écart énergétiquAE est directement proportionnel a I'épaisse&ur
AE=KE,-E=[9 > (30),

K 1
(8= g S " 0w © G

ou [S] est le facteur de perte d’énergie. Il dépend desvairs d'arrét des particules

incidentes dans la cible, sur le trajet all&;) et retour(S,).

Enfin, un spectre RBS délivre une information qitative puisque le nombre de coups

dans un canall (ou hauteuH, du canal i) est donné par :

_qQNi C SKEe
o 9], 5, )

(32),

avec .

g : nombre de particules incidentes,

Q : angle solide de détection,
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N. : nombre de noyaux diffuseurs,

C : largeur énergétique d’un canal,

G(E) : section efficace différentielle moyenne pounéégie E ,
E : énergie des particules juste avant la rétrosiiffi,
S etS; :pouvoirs d'arrét aux énergi¢S E et E;; respectivement,

[S]E : facteur de perte d’énergie.

Figure 7 : Rétrodiffusion de particuléde” a une profondeur x de la cible épaisse.

La connaissance des pouvoirs d’'arrét et des sactdiicaces conduit donc au nombre

d’atomes diffuseurs présents a la profondeur x.

4.1.2.Caractérisation structurale par canalisation.

Lorsque le faisceau d’ions pénetre dans un mortatriavec une direction de
propagation proche d'un axe ou d’un plan cristatpiique majeur, les collisions subies par
les ions ne sont plus indépendantes mais au cantairélées [C2-3, C2-5, C2-10, C2-8].
Ces ions dits canalisés ne peuvent plus s’apprahiisamment des noyaux des atomes de la

cible pour subir une diffusion a grand angle.

63



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

Pour expliquer le phénomene de canalisation des mens un cristal, Lindhard
considére un potentiel continu appelé potentiatcoielev(x) , Créé par les chaines d’atomes
du cristal, qui focalise les ions vers le centrecdnal. A toute particule incidente d’énergie E
située a la distancex d'une rangée d'atomes et faisant un anffe petit, est associée
I'énergie transverseE, = EW?*+V(x). Si E devient suffisamment élevée, la particule
incidente se rapproche suffisamment des rangéeasicqaies pour étre sensible aux potentiels
individuels des atomes et peut alors étre décamalis

L’énergie transverse varie selon I'angle d’incider des ions dans les canaux et il
existe donc un angle critique de canalisation. glard’incidence critique du faisceau par

rapport a la normale a la surface de I'échantifa est donné par :

b

2

W= (%}In {1+(C—taj } (32) pour une canalisation axiale, et par
P

Yo = {é 2n2Z,Z, € Nd, [\/p2 + C & 70}} (33) pour une canalisation planaire,

avec .

Ct=+/3 =constante,
a : rayon d’écran du potentiel de Thomas-Fermi,
Ze : charge de I'ion incident,

Ze

: densité linéigue moyenne de charge le long diangée d’atomes,

L : amplitude des vibrations thermiques,
d, : distance entre deux plans,

N : densité d’atomes de la cible.

Lors de la canalisation, une fraction des part&ubyant un paramétre d’impact plus

petit quea n’est jamais canalisée. Pour une canalisatiorleaia = lTNd(Zp2 + az) et dans

, . . 2a . . .
le cas d’'une canalisation planairg,, :d— sont les fractions de particules non canalisees
P

minimales.
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Figure 8 : lllustration schématique d’'un ion carsdi d’'un ion décanalisé, , et de la
rétrodiffusion directe y; dans un cristal parfait (a), et dans un cristalpanfait (b). Les

spectres correspondants enregistrés en directiolgnée et aléatoire sont également
représentés [C2-10].

La technique de canalisation est une variante deB& qui nécessite l'utilisation de

cibles monocristallines : elle consiste a envoyefaisceau d’ions légerse*) sur la cible a
analyser puis, a compter le nombre de particulé®diéfusées en fonction des canaux
d’énergie. La particularité de la canalisation ¢stesa orienter le cristal afin d’aligner le
faisceau d’analyse avec un axe cristallographiquerigtal. Les ions du faisceau d’analyse se
retrouvent alors canalisés dans le solide.

Si le cristal analysé est parfait, le spectre @atggen direction de canalisation montre
une tres forte baisse du rendement de rétrodiffuper rapport a un spectre enregistré en
direction aléatoire. Le rendement de rétrodiffusgshalors dd a deux composantes (figure 8).
La premiere est constituée par les particules engma collision avec les premieres couches
atomiques et donne lieu a un pic de surface swpéxtre. La seconde composante est la
fraction décanalisée sur n'importe quel atome decitde. Elle est due aux vibrations
thermiques des atomes de la cible et croit contamiravec la profondeur.

65



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

{a) Rétrodiffuzion directe

Rendement RES

{b) Décanalization

Fendement RS

=
P

cmeomemenenn

.

ic) Rendement total

[

Rendement ERS

. i

o
énergie

b 0 -
E.flf'_'t'glf crergie

Figure 9 : lllustration schématique montrant que) (a rétrodiffusion directe et (b) la
décanalisation s’additionnent pour donner le sped®BS canalisation représenté dans la
partie (c)[C2-10].

Lorsque le cristal a analyser présente des défaunts.troisieme composante appelée
rétrodiffusion directe intervient (figure 9a). Ellest due a la rétrodiffusion des ions du
faisceau d’analyse sur les atomes du cristal quétihdéplacés de leur site cristallin. Cela se
traduit sur le spectre de canalisation par I'aptjwarid’un pic de rétrodiffusion dont la hauteur
a une profondeur donnée est proportionnelle a éatipé¢ de défauts présents (figure 9b). De
plus, la nature et la concentration de ces défaagsedent une influence sur 'importance de
la fraction décanalisée. Par exemple, les défaetsdas tels que les dislocations entrainent
une augmentation de cette fraction décanalisée.

Cette technique nous renseigne sur la structurendiériau : elle permet une étude
guantitative et spatiale du désordre. La quantdédésordre est obtenue par le calcul du
rendement normalisé de canalisation en fonctiola geofondeur dans I'échantillon :

x(x) =22 Eg (34),

ou N, (x) est le nombre de coups enregistrés a la profongdedans le spectre canalisé et

Ngq (x) le nombre de coups dans le spectre aléatoire.
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4.2.Spectroscopie UV-visible.

La spectroscopie optique permet d’étudier de @mésefs concentrations de défauts dans
toute I'épaisseur de I'échantillon.

4.2.1.Absorption optique.

Dans les matériaux non métalliques, les défaussampuretés peuvent étre considérés
comme des centres localisés pouvant présenteridiEsur électroniques au sein de la bande
d’énergie interdite [C2-11]. Les transitions entes niveaux donnent lieu a I'absorption et a
la luminescence dans les régions du spectre ouvatériau est transparent. Chaque centre
constitué par un défaut ou une impureté est appeitdre absorbant et peut donc étre
caractérisé par son spectre d’absorption ou denksuence présentant une ou plusieurs

bandes. Le coefficient d’absorptigm est défini pary =(3/t)log(l,/1) ot I est l'intensité

lumineuse transmise a travers un échantillon d¥&eairt et I, est l'intensité lumineuse

incidente. La formule de Smakula (modifiée par Bexdonne la relation entre le nombre

N, de centres absorbants et le spectre d’absorption :

_9cm  n
wef =5 (n2+2)2ju(E) dE  (35),

avec: f la force de la transition optique, I'indice de réfraction dans le domaine spectral

de la bande d’absorptiormeD la masse effective de I'électron Etl'’énergie du photon.

4.2.2.Spectromeétre.

Le spectrometre utilisé est le modéle Lambda 6/FPE(Q%rkin EImer Computerized
Spectroscopy Software) [C2-6]. Une lampe au tumgstet une lampe au deutérium
permettent d’obtenir une source de lumiere danssible et le proche UV. Un dispositif doté
d’'un monochromateur et de filtres sélectionne umglieur d’'onde entre 190 et 900 nm avec
une résolution de l'ordre de 0,5 nm. Pour chacuwmatit elles, un photomultiplicateur
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détermine l'intensité transmise a travers |'écHimii analysé. La comparaison entre les

spectres issus des parties vierges et irradiéesgpete connaitre la transmittante=1/1,

ou l'absorbance A= In(:I/T) = ut/2,302 due aux différents types de défauts créés par
lirradiation.

Dans toute expérience, une fracti® de la lumiere incidente est réfléchie au niveau
des interfaces air-cristal. Si ce coefficient déesgon est éleve, il faut en tenir compte lors de
l'interprétation des spectres. Dans ce cas, ldioela@ntre l'intensité lumineuse incidente et
transmise devient :

_ (1-Ri)” exp(-pt) |
1-Ri* exp(- ut) °

Pour les matériaux de faible réflectivité, I'appiroation | =I0exp(—,uc) reste néanmoins

(36).

valable.
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CHAPITRE 3 : IMPLANTATION D’'IONS DE BASSE
ENERGIE

Dans ce chapitre, nous exposons les résultatsxpesiences d’irradiation du carbure
de silicium avec des ions de basse énergie. Laauékbgie employée pour ces expériences
est décrite brievement dans la premiére partie.résgltats des implantations a température
ambiante sont rapportés dans la seconde partifeLte la température a été étudié lors des
recuits thermiques menés sur quelques échantippoéalablement implantés a température

ambiante (troisieme partie) et lors d’'implantaticndaute température (quatrieme partie).

Pour ces études, nous avons choisi les isotopeestdCs et | car le césium et liode

sont les produits de fission les plus pénalisaaots penvironnement.

1. METHODOLOGIE .

Les expériences d'implantation d’ions de bassegié@elans des échantillons de carbure
de silicium ont été réalisées avec I'implanteur IRMour les ions C& ou Il'accélérateur
ARAMIS pour les ions’l. Au tout début de I'expérience et aprés chaquenfte implantée,
les échantillons sont caractérisassitu par rétrodiffusion Rutherford en géométrie aléatoi
(RBS) et en géométrie de canalisation (RBS/C) alescions*He" de 1,4 MeV fournis par
'accélérateur ARAMIS. Comme nous l'avons vu aupitra 2, la RBS est une technique
d’analyse qui permet d’obtenir un profil de la camajion chimique d’'un échantillon, tandis
gue la RBS/C permet d’accéder au profil de désoddres un cristal endommagé. Dans les
deux cas, I'épaisseur analysée est de 'ordre @égges dixiemes de micrométres. Dans ce

qui suit, nous allons décrire de maniere chronojogile déroulement d’'une expérience type.
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1.1. Alignement du cristal.

Le cristal est fixé sur un porte-échantillon mosté la téte d’'un goniométre situé a
l'intérieur de la chambre d’analyse de I'accélénatARAMIS. Ce goniométre permet deux
mouvements angulaires : une rotatiwnautour de I'axe Ox et une rotatigh autour de I'axe
Oy. Au moment du montage, la surface de I'échamtilest généralement proche de la
perpendiculaire a la direction du faisceau d’'aralysa procédure d’alignement du cristal
consiste a modifier pas a pas les anglest { et a enregistrer, pour chacun de ces angles, le
nombre de coups recus par le détecteur dans umrded’énergie située derriére le pic
surface. Lorsque ce nombre de coups est minimadlesnaxes cristallographiques est aligné

avec I'axe du faisceau d’analyse. Pour les anglest { correspondants, I'échantillon est en

géomeétrie dite de canalisation.
1.2. Caractérisation de I'’échantillon vierge.

Une fois I'’échantillon orienté, deux spectres RBS&tenregistrés sur le cristal vierge :
un spectre en direction de canalisation et un speami direction aléatoire. Pour mettre le
cristal en géométrie aléatoire, il suffit de décdes anglesw ou ¢ de quelques degrés
(environ 5°) jusqu’a obtenir un spectre de rétfodibn semblable a un spectre RBS
enregistré sur un échantillon polycristallin ourbige structure amorphe. Les échantillons
utilisés sont des monocristaux 6H-SIC de type n.fipare 1 montre un spectre RBS
enregistré sur I'échantillon vierge en directioBatbire et un spectre enregistré en direction
de canalisation selon 'ax@001). Lorsque les spectres RBS sont obtenus dans ddgioos
expérimentales différentes, une maniére de ledareat de transformer le nombre de coups
recus par le détecteur en rendement normalisétaaliffusion (Normalized yieldNY par la
formule suivante :

NY = (Ncpsx corr)/(©2 x chgx acony) (37),

ou Ncps est le nombre de coups recus par le détectaur, est un facteur correctifQ est

'angle solide du détecteugcon est le facteur de conversion des numeéros de cagaux

énergie etchg est la dose d’Heutilisée. Le facteur correctif permet d’ajustes &pectres qui

différent Ilégérement en raison des fluctuationséermentales (fluctuations de la dose d'He
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variation de I'angle solide). La conversion desatand’énergie en énergie des particules
rétrodiffusées s’opéere par transformation linéagrdre les énergies des particules apres
collision sur les atomes Si et C de la surfacerdthtiat, et les canaux correspondants.
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Figure 1: Spectres RBS enregistrés en directiol&ataire et de canalisation sur un
échantillon vierge.

Le spectre enregistré en direction aléatoire ptésem premier plateau correspondant a
la rétrodiffusion des particules d’analyse surdésmes de silicium du cristal. Le front de ce
plateau se situe a 796,3 keV et provient de ladéfusion sur les atomes Si de la surface.
Pour les énergies inférieures a 358,2 keV, le specmporte un second plateau formé par la
superposition des particules rétrodiffusées suratesnes de carbone et sur les atomes de
silicium en profondeur. Le spectre enregistré emngéirie de canalisation selon I'ai@001)
du cristal, présente une forte diminution du reneleinde rétrodiffusion des Helue aux
effets de la canalisation. Le rendement de rétiugln est calculé selon la formule :

x(x) =22 53 (38),

ou N, (x) est le nombre de coups enregistrés a la profongedians le spectre canalisé et
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NRd(x) le nombre de coups dans le spectre aléatoireyx].e, qui est le rendement de

rétrodiffusion minimal, est tres faible (~ 0,02§ qui traduit une excellente cristallinité de
I'échantillon. Ce spectre présente quatre pics.desx pics a 796,3 keV et a 358,2 keV sont
dus a la rétrodiffusion des particules d’analyspeetivement sur les atomes de Si et de C de
la surface de I'échantillon. lls correspondent &oxts de carbone et de silicium observés sur
le spectre pris en direction aléatoire. Les deuxreawpics observés a 516 keV et a 768 keV
indiquent la présence d’impuretés a la surfaceridtiat Le premier pic est di a de 'oxygene
et le second pourrait étre d a la présence d’alumi déposé probablement lors du polissage

de I'’échantillon avec de I'alumine.
1.3. Implantation.

Les implantations ont été réalisées en directigzatalre afin d'éviter les effets de
canalisation des ions. Deux types d’ions de bassegé&e ont été implantés a température
ambiante au cours de ce travail :

+ des ions C¥ de 300 keV sur I'implanteur IRMA,
+ desions’de 700 keV sur 'accélérateur ARAMIS.
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Figure 2 : Pouvoirs d’arrét électronique et nucléapour les implantations de césium de 300
keV et d’'iode de 700 keV.
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Les installations du CSNSM ont permis de réalissrdnalyses RBS/C in-situ, c’est a
dire de caractériser I'’échantillon aprés chaquenibe d'implantation sans le déplacer. Cette
méthode expérimentale a pour effet d’optimiser Uaéd de I'expérience, d’économiser les
échantillons et d’avoir une excellente reprodutitdbdes résultats.

La figure 2 présente les pouvoirs d’arrét élecjaes et nucléaires de ces ions dans le
carbure de silicium d’apres le code de calcul SRIBR Dans les deux cas, le ralentissement

est dominé par la perte d’énergie nucléaire.

2. MPLANTATIONS A TEMPERATURE AMBIANTE

Les implantations d’ions Cs de 300 keV et d’'iordel 700 keV présentées dans cette
partie ont été réalisées a température ambiantes Mrposons tout d’abord les profils des

ions implantés, puis les effets des implantatiamdasstructure du cristal.
2.1.Profil des ions implantés.

2.1.1.Césium.

La figure 3 montre des spectres RBS enregistrébreation aléatoire sur un échantillon

avant implantation (échantillon vierge) et aprémplantation d’'ions Cs a la fluence de

10° cni®. Le spectre enregistré aprés implantation présemfgc a environ 1200 keV qui est
absent sur le spectre de I'échantillon vierge. @eegt engendré par la rétrodiffusion des
particules d’analyse sur les atomes de césium mgdadans la cible. Son analyse permet
d’accéder a la fraction atomique de césium en fonate la profondeur dans I'échantillon. Ce
pic est nettement séparé des plateaux formés patraiffusion sur les atomes Si et C du
cristal car le césium est un élément lourd par odp@ la matrice de carbure de silicium, ce

qui constitue un cas idéal pour I'obtention du prds ions implantés dans la cible.
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Figure 3 : Spectres RBS enregistrés en directi@ataire sur un échantillon vierge et apres
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Figure 4 : Profils de Cs dans un échantillon imptaravec une fluence de 2@m? La
courbe est I'ajustement des points expérimentauxupa gaussienne. Comparaison avec le
profil donné par SRIM2003.
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Le profil de Cs obtenu par I'analyse des spectrBS Rvoir annexe 1), possede une
allure relativement gaussienne, centrée autour Geri@ environ avec une largeur a mi-
hauteur dez 60 nm (figure 4). Il est également comparé avgudéil de Cs donné par le code
de calcul SRIM2003 ou a été considéré le détail mssades (mode « full cascade »). Le
profil donné par SRIM2003 est plus étroit et plusfpnd que le profil expérimental : son
maximum se trouve & 90 nm et sa largeur a mi-hauteur est d’enviromi®0 La courbe en
gris a été obtenue par I'ajustement des pointsrarpétaux par une gaussienne.Skest la

profondeur dans I'échantillon, alors la fractionratque y est donnée par la formule est :

y= aexp{—o,{%} } (39),

ou a est la hauteur de la gaussienheest I'écart-type etz, est la profondeur ou se situe le

maximum de la gaussienne.
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Figure 5: Profils de Cs pour différentes fluenod@gmplantation. Les courbes sont les
ajustements des points expérimentaux par des gauEs.
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Pour des fluences croissantes d’implantation (&ggy, la hauteur du profil de Cs
augmente. Les courbes de la figure 5 sont leseapesits des points expérimentaux par une
gaussienne, dont les paramétras b et z, sont rassemblés dans le tableau 1. Aucun
changement notable concernant la largeur a mi-bawge la position du maximum n’est

observé. Il n’y a donc pas de diffusion des ionsda@t I'implantation.

Fluence €m™) a b (nm) z,(nm)
2x10° 3,4x10° 26 70
6x10° 9,4x10° 26 69
1x10° 1,6x10° 26 68

Tableau 1: Valeurs des paramétres des gaussiedédsites de l'ajustement des profils
expérimentaux d’'ions obtenus par implantation del€800 keV a température ambiante.

2.1.2.lode.

Les profils des atomes de Cs implantés sont treshps de la surface. Pour nous
affranchir des phénomeénes de surface, nous avagmeemté I'énergie des ions en utilisant
ARAMIS en mode tandem. ARAMIS ne pouvant pas aceéléles ions Cs, nous avons
sélectionné des ion$ tiui ont une masse trés proche de celle des ionsl@s avons choisi
une énergie de 700 keV afin d’obtenir une implaotaplus profonde dans I'échantillon mais
qui reste accessible par 'analyse RBS. Le spdRB8 enregistré en direction aléatoire est
reporté sur la figure 6. Le pic centré sur I'énerde 1080 keV correspond a la rétrodiffusion
des particules d’analyse sur les atomes d’iodeantpk. Ce pic est plus proche du front de
silicium que ne I'était le pic de Cs, ce qui comfg que I'implantation a été plus profonde.
Cependant, il est séparé de ce front de siliciunegte donc analysable par la méthode décrite
dans I'annexe 1.

Les profils d’iode de la figure 7 présentent uriaral gaussienne comme les profils de
Cs vus sur la figure 5. Cependant, le maximum déidribution des atomes d’iode est situé
plus profondément (180 nm) que celui des atomesdim (70 nm). D’autre part, le profil
d’iode est plus large que le profil de césium awee largeur a mi-hauteur de 120 nm environ.

Cela est d( & I'énergie plus élevée des i61f00 keV) par rapport a celle des ion$'q800
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~

keV). La position du maximum de ce profil d'ioder@spond bien a celle calculée par
SRIM2003. Par contre, SRIM2003 donne un profil ptreit avec une largeur a mi-hauteur
de= 110 nm. Pour des fluences d’implantation croisssna hauteur du pic d'iode augmente
(figure 8). Les valeurs des parameétres des gaumseseuntilisées pour I'ajustement de ces
spectres sont reportées dans le tableau 2. Lel pdtbde ne subit pas non plus

d’élargissement ou de décalage notable avec ladd’ implantation.

40 T T | T T T T T T T T T T T T | T T T T | T T T T
A fluence d'l

O vierge

A 2 7x10%cm?

Normalized yield

A
i Adaagatad i
0 "i""i""w
400 600 800 1000 1200 1400

Energie (keV)

Figure 6 : Spectres RBS enregistrés en directigrataire sur I'échantillon vierge et apres
implantation d'iode & la fluence de 220" cm?.

Fluence ¢m™) a b (nm) z,(nm)
1,5x 10* 1,2x10* 60 184
2,7x10* 1,9x10* 55 183

Tableau 2 : Valeurs des paramétres des gaussiedédsites de l'ajustement des profils
expérimentaux d’ions obtenus par implantation @140 keV a température ambiante.
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Figure 7 : Profils des atomes d'iode pour une flieerde 2,% 10" cm® La courbe est
I'ajustement des points expérimentaux par une ganss.
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Figure 8 : Profils des atomes | implantés pour déugnces d’implantation. Les courbes sont
les ajustements des points expérimentaux par dessgannes.
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2.2.Endommagement du carbure de silicium.

2.2.1.Profil de désordre.

La figure 9 montre les spectres enregistrés erttitre de canalisation sur I'échantillon

vierge et aprés implantation de Cs a la fluencesd@0* cni’. Les spectres enregistrés en
direction aléatoire sont également reportés sue digjure. Le spectre enregistré en direction
de canalisation aprés irradiation présente un picétrodiffusion entre 700 et 800 keV qui
n'est pas observé sur I'échantillon vierge. Ce gécrétrodiffusion est la conséquence du
désordre engendré dans le cristal par I'implamatanique. L’analyse de ce pic selon la
méthode exposée dans I'annexe 2 permet d’accédmoéilde désordre dans le sous-réseau
silicium de I'’échantillon. Ce profil de désordresgeéde une allure relativement gaussienne
avec un maximum situé a environ 50 nm. Sur la &dLO, il est comparé avec le profil des
atomes de silicium déplacés estimé par le codaltelcSRIM2003. Ces deux profils sont en

bon accord : le maximum est situé a la méme pra&onde 55 nm et les largeurs sont tres

proches.
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Figure 9 : Spectres RBS enregistrés en directidéataire et de canalisation avant et aprés
implantation d’ions Cs a la fluence dex1®"* cm.
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L’analyse du désordre dans le sous-réseau carstregalement possible. Cependant,
comme la contribution du sous-réseau silicium esfjours présente et que celle-ci est
augmentée par la décanalisation due au désordre dansous-réseau, l'analyse de
'endommagement dans le sous-réseau carbone dedliifiotle. Les résultats qui ont été
obtenus ne sont pas présentés dans ce travaduwrgoriécision n’est pas suffisante. Toutefois,
le désordre dans le sous-réseau carbone peut r@igsé@ avec une bonne précision en
recourant a des techniques basées sur les réantictéaires. Ainsi, en utilisant un faisceau
d’ions D" de 0,94 MeV pour les analyses RBS et NRA, Webeal.ebnt pu déterminer le
désordre dans le sous-réseau carbone du SiC [C3elifs résultats ont montré que le
désordre dans le sous-réseau carbone est du méneeder grandeur que le désordre dans le
sous-réseau silicium. En fait, pour les fortesries, le désordre dans le sous-réseau carbone
est Ilégérement supérieur au désordre dans le ésaatr silicium en raison de I'énergie seull
de déplacement du carbone qui est plus basse tlaedaesilicium. Par contre, aux faibles
fluences, le recuit simultané des défauts étarg pfticace dans le sous-réseau carbone, le

désordre est moins important dans le sous-résebaremque dans le sous-réseau silicium.
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Figure 10 : Profils de désordre aprés implantatide Cs & la fluence de 60 cm?
Comparaison avec le profil d’atomes déplacés dqraréSRIM2003.
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Figure 11 : Spectres RBS enregistrés en directad@atoire et de canalisation avant et apres
implantation d’iode a la fluence de &B0* cmi.
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Figure 12 : Profil de désordre créé par I'implani@t d'iode & la fluence de 7:80" cm?.
Comparaison avec le profil d’atomes déplacés dqraréSRIM2003.
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La figure 11 montre les spectres RBS enregistréfirention aléatoire et en direction de
canalisation sur un échantillon avant et aprésptantation d’ions 1 de 700 keV avec une

fluence de7,5x 13° cn¥. La bosse observée a environ 770 keV correspdimdgureté d’Al

a la surface de I'échantillon déja présente avamiplantation. L'analyse de ces spectres
montre le profil de désordre dans le sous-résdmiug (figure 12). Comme précédemment,
le profil de désordre est relativement gaussiempe@dant, en raison de I'énergie plus élevée
des ions’, le désordre créé par ces ions présente un piafillarge avec un maximum situé
plus profondément (& environ 150 nm) que le désoetigendré par les ions<sLe profil
des atomes de silicium déplacés évalué par SRIM280Bgeérement décalé vers la surface
(environ 10 nm) par rapport au profil expérimeniaé plus, pres de la surface, le taux de
désordre obtenu expérimentalement est moins impuogize celui estimé par SRIM2003, ce

qui peut étre da a un effet de recuit au nivealadeirface lors de I'implantation.

2.2.2.Influence de la dose.

Pour différentes fluences d'implantation de*Céigure 13) ou d'T (figure 14), les
spectres RBS enregistrés en géométrie de canafisaibntrent une augmentation de la
hauteur du pic de désordre avec la fluence impdar@é pic de désordre atteint la hauteur du
spectre enregistré en direction aléatoire avants’dlargir vers les basses et les hautes
énergies. Les profils de désordre obtenus par ljapade ces spectres confirment
'augmentation du taux de désordre avec la fluel@ns le cas de l'implantation de Cs

(figure 15), le désordre total est obtenu a 55 rourpune fluence de césium d’environ
9x10° cn¥. Dans le cas de I'implantation d’iode (figure 18)désordre total est atteint pour
une fluence d'iode dd,2x10* cn¥ autour de 150 nm. L'implantation & des niveaux de

fluence plus élevés entraine un étalement du déseets la surface et vers l'intérieur de

I’échantillon.
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Figure 13 : Spectres RBS enregistrés en directidéatoire et de canalisation avant et aprés
implantation de Cs.
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Figure 14 : Spectres RBS enregistrés en directédé@atoire et de canalisation avant et aprés
implantation d’l.
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Figure 15 : Profils de désordre engendrés par I'lengation de Cs.
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Figure 16 : Profils de désordre engendrés par I'lengation d'l.
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2.2.3.Fraction amorphe.

La figure 17 montre I'évolution de la fraction ampbe dans le sous-réseau silicium au
maximum de désordre en fonction de la fluence d'imms des implantations de césium et
d’iode. L'obtention de cette fraction amorphe estrite dans I'annexe 3. L'implantation de
C<* a fait I'objet de trois expériences. Lors de lampigre, nous avons utilisé un échantillon
de 6H-SIC donné par le laboratoire SIFCOM de Caes.seconde et troisieme expériences
ont été menées sur des monocristaux de 6H-SIC paovede CREE. La similitude des

courbes indique une excellente reproductibilité réssiltats.
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Figure 17 : Evolution de la fraction amorphe au nmaxm du profil de désordre en fonction
de la fluence d’'implantation.
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Les courbes ont un comportement similaire : latioacamorphe au maximum de
désordre augmente avec la fluence selon une cosigmeoide et atteint un maximum
signifiant la formation d'une couche amorphe apug® fluence appelée dose critique

d’amorphisationD,. Les valeurs trouvées pour les implantations d#uo et d'iode sont

données dans le tableau 3. Elles indiquent une@nsation rapide du matériau.

Les calculs de dynamique moléculaire réalisés’pguipe de Weber et al. [C3-2, C3-3,
C3-4, C3-5] ont montré que 'endommagement engepdraine cascade de déplacement est
essentiellement constitué de défauts ponctuelsagjgsgats de défauts sont rares et de petite
taille (inférieure a cinq défauts). Au cours d’'ungplantation, les cascades de déplacements
se recouvrent. L'augmentation de la fraction amergst alors due a deux composantes :

* une amorphisation par impact direct qui comprengréauction et 'accumulation de
défauts ponctuels et de petits agrégats au coareadeades de déplacements,

* une amorphisation stimulée par les défauts préstamts le cristal. Elle est constituée
en partie de la nucléation de petits agrégats dumeaforte concentration locale de
défauts. De plus, la croissance et la coalesceaggédats aboutissent a la formation
de domaines amorphes.

Ce mécanisme d’amorphisation stimulée explique guouiril suffit de déplacer un quart des
atomes pour obtenir une amorphisation totale. Ligian de la fraction amorphe peut étre
décrite par le modele DI/DS (Direct Impact/Defedintsilated) qui prend en compte la
production de désordre par impact direct et padycton stimulée a l'interface cristal-

amorphe. Selon ce modéle, I'expression de la fsacmorphef,, est donnée par :
twet-(o o) oroenflosale) @0
avec ¢ la dose implantée (en dpaj, et o, sont les sections efficaces d’amorphisation par

impact direct et d’amorphisation stimulée respextient. Les valeurs deg, et o, obtenues

par I'ajustement des points expérimentaux sont éesmlans le tableau 3. Le bon accord entre
les courbes expérimentales et celles obtenueseparotiele laisse penser que le processus

d’amorphisation du carbure de silicium est contgidé ces mécanismes.
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lon | Energie (keV) Masse (uma) D, (cm?) D, dpa) | o, (cn?) o, (cnf)
cs’ 300 133 1x10* 0,25 | 2.88x10% | 6,29x 10
I 700 127 1,4x106* 0,30 | 1,08x10™ | 6,11x 10™

Tableau 3 : Valeurs de dose critique et sectiofisagfes d’amorphisation obtenues lors des
implantations de césium et d’iode.

Pour comparer les fractions amorphes engendréesdear implantations d’ions

d’énergies différentes, il faut transformer la flae en déplacements par atome (dpa). Cette

conversion a été réalisée a l'aide du programmeéVviBRlen prenant comme énergies seuil de

déplacement 35 eV pour les atomes de Si et 20 eV Ips atomes de C [C3-6]. Les résultats

(figure 18) montrent que les deux courbes sonegkfites : 'endommagement du matériau

est plus rapide lors des implantations avec les @ que lors des implantations avec les ions

I. Ce phénomeéne peut étre di aux incertitudes esurfluences des ions césium ou iode

implantées.
| | | | | | | | I
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Figure 18 : Evolution de la fraction amorphe au rnmaxm du profil de désordre en fonction
de la fluence de Cs et d’'l exprimée en dpa.
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3. RECUITS THERMIQUES .

Des expériences de recuits thermiques ont étésééalisur deux échantillons: un
premier échantillon de 6H-SiC implanté avec des iGs a la fluence déx10* cm?® et un
second préalablement implanté avec des ions Iftudace de2,7x10* cn¥. Nous avons

ensuite soumis ces deux échantillons a des remathrones de trente minutes. Pour les
températures de recuit allant jusqu’a 900 °C, ramms utilisé un porte-échantillon chauffant

et les analyses RBS ont été effectudessitu. Pour les températures supérieures, les
échantillons ont été recuits dans un four et ledyaers RBS se sont dérouléeassitu

3.1.Effet de la température de recuit sur le profil desons.

Les figures 19 et 20 montrent les spectres RBSgesirés en direction aléatoire sur les
échantillons implantés avec les fluences de césien 6x10* cm® et diode de
2,7x10* cnt avant et aprés recuits thermiques. Sur la figQrel 2xiste un pic situé a 1060

keV qui peut étre causé par une impureté de Fesarface de I'échantillon. Les figures 21 et
22 présentent respectivement les profils des iaetC obtenus par I'analyse de ces spectres.
Les courbes sont les ajustements des points exgdtannx par des gaussiennes dont les
parameétres sont notés dans les tableaux 4 et 5. IBsutleux échantillons, nous ne constatons
pas de modification importante du profil des iodsiom et iode pour des températures allant
jusqu’a 1000 °C. En calculant I'intégrale de cesfifs, il a été possible d’obtenir la dose
d’ions encore présente dans les échantillons @uoiexe 1). Les résultats ne montrent pas de
diminution de cette dose d’ions pour des tempéeatde recuit allant jusqu’a 1000 °C. Par
contre, 'amplitude du profil de Cs semble diminl&gerement apres un recuit a 1150 °C.
Cette tendance est confirmée aprés un recuit a 180Q.a hauteur du profil de césium
diminue nettement et s’Taccompagne d’une Iégére antation de la largeur a mi-hauteur de
12 nm environ. Ceci montre une diffusion des atodegésium lors du recuit a 1300 °C et
les calculs indiquent une perte d’environ 25% du IGs profil de Cs étant proche de la
surface, il est trés probable que les atomes ddifCsés soient sortis de I'échantillon. Une
autre possibilité est que les atomes de Cs aiegréndie part et d’autre du profil. Une partie de
ces atomes peut étre restée dans I'échantillon &andés concentrations trop faibles pour étre

détectée par la RBS.
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température a b (nm) z,(nm) | Nombre d’atomes de Csifi?)
Non recuit 1x10° 23 69 6x10*
1050 °C 1x10° 24 69 6x10
1150 °C 9,4x10* 25 70 5,6x 16*
1300 °C 6,1x 10 29 65 4,5x10*

Tableau 4 : Evolution des parametres des gaussiemiéduites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions Cs aprés recuits thermigee30 minutes. Le nombre d’atomes de
Cs par crfia été calculé par l'intégrale du pic d’ions.

température a b (nm) z,(nm) Nombre d’atomes d’l¢m™)
Non recuit 1,8x10° 53 183 2,7x10*
1050 °C 1,9x 10° 51 184 2,7x10*

tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

Tableau 5: Evolution des parametres des gaussgmi@duites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions | apres recuits thermiqee30dminutes. Le nombre d’atomes d’l par
cnt a été calculé par 'intégrale du pic d'ions.

Mes de Cs
1;00 T T T T | T T T T T T T T T T T T
: ® non recuit :
| o 1050°C |
L ¢ 1150°C |
0.75 A 1300°C ¢
e
2
=
e)
[0}
N 0,50
[
E
=)
z
0,25 —
0,00 —
1100 1150 1200 1250 1300

Energie (keV)

Figure 19 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon implanté avec
une fluence de Cs dec@ 0" cm? pour différentes températures de recuit.
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Figure 20 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon implanté avec

une fluence d’iode de 2¥7L0" cmi? avant et aprés recuit.
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Figure 21: Profils de Cs dans un échantillon impk avec une fluence de Cs de
6x 10 cmi® pour différentes températures de recuit. Les cesirfont les ajustements des
points expérimentaux par des gaussiennes.
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Figure 22: Profils diode dans un échantillon impté avec une fluence d’iode de
2,7x 10" cmi? avant et aprés recuits thermiques. Les courbes lssrajustements des points
expérimentaux par des gaussiennes.

3.2.Effet de la température de recuit sur la structuredu

cristal.

Les spectres RBS enregistrés en direction aléatbien direction de canalisation sur

I'échantillon implanté avec les ions Cs a la fluemte 6x10* cm?®, avant et aprés recuit a
différentes températures, sont présentés sur laefi@3. Les profils de désordre ont éte
obtenus selon la procédure d’analyse décrite dansdxe 2 et sont représentés sur la figure
24. Le profil de désordre dans I'échantillon apir@plantation et avant recuit montre une
couche amorphe d’environ 140 nm qui s’étend justpugurface. A 400 °C, le recuit entraine
une diminution de la largeur de cette zone endorémay partir de son interface avec le
substrat cristallin. A partir de 960 °C, ce phénome&’accompagne d’une diminution du taux
de désordre dans toute I'épaisseur de la zone endgge. Apres un recuit a 1300 °C, le taux
de désordre dans I'échantillon est inférieur a 0,6.

Le comportement sous recuit du cristal implantécales ions 1 présente quelques
différences avec celui de I'échantillon implantée@awu Cs. Les spectres enregistrés en
direction aléatoire et en direction de canalisatsom ce cristal avant et apres recuit sont
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montrés sur la figure 25. Les profils de désordr présentés sur la figure 26. Tout d’abord,

nous remarquons que I'’échantillon implanté avaétrd’ recuit comporte une zone amorphe

qui ne s’étend pas jusqu’a la surface. Ceci estudiait que la fluence d'iode2(7x 13* cnt)

est inférieure a la fluence de Cs employéeX0* cnv’) et que I'implantation de liode est

plus profonde. La surface de I'échantillon implaa#&c de I'iode est donc endommagée mais
pas amorphe, ce qui explique que la diminutionadiigeur du profil de désordre lors des
recuits se fasse cette fois a partir des deux raxteé de la zone amorphe. A part cela, les
domaines de température dans lesquels se faittstadlisation sont les mémes que ceux
observés sur I'échantillon implanté avec du césiula recristallisation au niveau de

l'interface cristal-amorphe commence avant la stallisation dans la région proche de la
surface. Un début de recristallisation dans I'emtde de I'épaisseur endommagée semble

avoir lieu a 1000 °C.

+ aléatoire non recuit _
7 ¢ aligné non recuit  —
o A aligné 400°C ]
S a o aligné 960°C
oh B8 ® aligné 1300°C

Normalized yield

600 650 700 750 800 850 900
Energie (keV)

Figure 23 : Spectres RBS enregistrés en directad@atoire et de canalisation avant et apres
recuits thermiques d’un échantillon implanté avee fluence de Cs des@d0** cm?.
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Figure 24 : Evolution pour différentes températudesrecuit, du profil de désordre créé par
implantation de Cs a la fluence dex@0* cm?.
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Figure 25 : Spectres RBS enregistrés en directédéatoire et de canalisation avant et aprés

recuit d’un échantillon implanté avec les ionsladluence de 2 ¥10™ cm?.
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Figure 26 : Evolution pour différentes températudesrecuit, du profil de désordre créé par
l'implantation d’l & la fluence de 210" cmi®
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Figure 27 : Epaisseur recristallisée en fonction ldetempérature de recuit au niveau de
l'interface cristal-amorphe de I'échantillon désamhé par implantation de césium et au
niveau de la surface et de linterface cristal-amploe de I'échantillon désordonné par
implantation d'iode.
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Les épaisseurs de carbure de silicium recristallea¢ cours des recuits thermiques des
échantillons implantés avec les ions Cs et les lossnt reportées sur la figure 27. Les
parameétres des droites qui ont servies a approxXiépaisseur de SiC recristallisée au niveau
de l'interface cristal-amorphe dans ces deux édlarg sont données dans le tableau 6. Dans
les deux échantillons, cette épaisseur recristéallisu niveau de linterface cristal-amorphe
augmente de maniere linéaire avec la températureatit. Dans I'échantillon implanté avec
les ions |, la recristallisation au niveau de ceatterface commence a partir de 115 °C, alors
gue dans l'autre échantillon cette recristallisattbmmence a partir de 165 °C. De plus,
I'épaisseur recristallisée est plus importante da&thantillon implanté avec les ions | que

dans celui implanté avec les ions Cs.

implantation| Température de début de recristallisation Epaisssuistallisée par °C
Cs 165 °C 0,031 nm/°C
I 115 °C 0,086 nm/°C

Tableau 6 : Epaisseur de SiC recristallisée pardiCniveau de l'interface cristal-amorphe
dans les échantillons endommagés par l'implantatiions Cs et d’'ions |. Evolution des
parametres des droites déduites de I'ajustemenpdegs expérimentaux.

3.3.Conclusion.

Les résultats des recuits thermiques post-impl@amtatnt montré une migration des
ions Cs implantés qui débute entre 1050 °C et F806t la perte de 25 % des ions apres un
recuit de 30 minutes a 1300 °C. Ces résultats edrobd avec ceux trouvés dans la littérature.
En effet, les ions (Ni [C3-7], P et B [C3-8] ou AE€3-9]) ne migrent pas pour des
températures inférieures a 1000 °C. Les migratibiosis sont observées a partir de 1300 °C
pour les ions Afdans un cristal amorphe et & 1500 °C ou plus fesiions P et B. Les
rayons atomiques et ioniques de ces éléments spoittés dans le tableau 7 [C3-10]. Les ions
césium et iode ont des rayons ioniques comparablesiui de l'ion argent mais ces trois
éléments possedent des rayons ioniques trés sugsédeceux du silicium et du carbone.
L’équipe de Brachet al. a montré par des recuits a 1700 °C et 1800 °Cnuigeation des
atomes de bore implantés. lls ont pu reproduireptesils des atomes par le mécanisme de
« kick-out » exprimé par la réaction ; B> Bg; + Si [C3-11]. Il faut remarquer que ces
éléments bore et silicium ont des rayons ioniques similaires, ce qui permet a un atome B

de se substituer a un atome de silicium.
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atomes Rayon atomique (A) ions Rayon ionigdg (
Si 1,32 Si* 0,26
C 0,91 c* 0,16
Cs 3 C$ 1,74
I 1,32 [ 2,20
Ag 1,6 Ad 1,15
Ni 1,43 NF* 0,69
1,08 P 0,17
1 B 0,23

Tableau 7 : rayons atomiques et ioniques.

Les recuits de la zone amorphe entrainent dangaemigr temps, une recristallisation
qui commence autour de 200 °C au niveau de l'iaterfcristal-amorphe. La recristallisation
sous forme monocristalline au sein de la coucherpingointervient a partir de 960 °C. Ces
résultats semblent s’accorder avec d’autres trodaés la littérature [C3-12, C3-13, C3-14].
Le cristal passe par une premiére phase de redaxgtour des températures de recuit
inférieures a 900 °C. Au cours de cette phase,ol@e zendommagée entourant la zone
amorphe commence a recristalliser et la zone aneasphit une densification de sa structure,
ce qui explique la diminution de la largeur de ¢me désordonnée et le maintien du taux de
désordre dans toute I'épaisseur de la couche amofppartir de 900 °C, la recristallisation
du matériau amorphe commence avec :

* une recroissance épitaxigue a I'interface cristabaphe et

* une nucléation aléatoire avec croissance statestdps grains au sein de la couche

amorphe.

Ce phénomeéne donne naissance a une structure ehesodans le cristal. Notamment,
'équipe de Y. Pacaud et al. a observe, aprés auitra 1000 °C, la formation d’'une couche
colonnaire et d'une couche granulaire [C3-15]. Daoise travail, nous n'observons une telle
diminution du désordre au sein de la zone amorpha {300 °C. Cependant, la RBS en
géométrie de canalisation ne permet pas de fadédféaxence entre une zone amorphe et une
structure polycristalline. Lors de ces expériendesrecuit, elle nous permet de savoir que

I’échantillon commence a retrouver sa structure ocastalline a 1300 °C, mais elle
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n’indique pas si, pour les températures inférieulegristal reste amorphe ou s’il subit une
recristallisation sous forme polycristalline. It @remarquer que la migration des ions Cs a
lieu dans la gamme de température ou I'échantilommence a retrouver une structure

monocristalline.

4. | MPLANTATION AHAUTE TEMPERATURE

Les résultats de I'implantation a haute températome exposés dans cette partie. Ce
type d’expériences a pour but d’étudier les effieta température d’'implantation sur le profil
des ions et sur 'endommagement du cristal. Cesréqres ont été conduites au CSNSM et
ont consisté a implanter des iodsde 700 keV sur ARAMIS, a 400 °C pour la premiére
expérience, puis a 600 °C lors de la seconde. halyses RBS en géométrie aléatoire et en

direction de canalisation ont été effectuées msilr ARAMIS a température ambiante.

4.1.Effet de la température d’'implantation sur le profil des

ions.

Lors de ces expériences, la dose d’ions implantédifficile a contréler. Les fluences
d’'iode ont été évaluées apres implantation pamlime des spectres RBS (figures 28 et 29),
ce qui nous empéche de comparer les doses réetlemplantées et celles retrouvées par
'analyse des spectres RBS. Sur la figure 30 qmpare les profils d’'ions obtenus lors des
implantations a haute température (400 °C et 60) &vec celui obtenu aprés une
implantation & température ambiante, nous ne clomstgpas de décalage du maximum des
pics, ni d’élargissement des profils. Les valewgs darametres des gaussiennes obtenues par
les ajustements des points expérimentaux sont tégsoians le tableau 8. Ces éléments
tendent & montrer qu’il n’existerait pas de migmatdes ions lors de 'implantation a ces deux
températures. Cette hypothése peut étre renfoeleprésultats publiés par W. J. Weber et
al. [C3-9]. En effet, leurs résultats ne montreas ple modification des profils des ions*Ag
implantés a température ambiante et a 600 °C.
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Figure 28 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon vierge et apres
implantation d’l & la fluence de 3:810* cmi? & 400 °C.
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Figure 29 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon vierge et aprés
implantation d’iode & la fluence de %@0" cm? & 600 °C.
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Figure 30 : Influence de la température d’'implamatsur le profil d'iode. Les courbes sont
les ajustements des points expérimentaux par dessgannes.
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Figure 31 : Profils d'iode obtenus aprés implantetia la fluence de 3:810* cmi® & 400 °C
par I'analyse des spectres RBS enregistrés en tiire@léatoire et de canalisation. Les
courbes sont les ajustements des points expérinpeptr des gaussiennes.
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Figure 32 : Profils d'iode obtenus aprés implantetia la fluence de 92610 cmi® & 600 °C
par I'analyse des spectres RBS enregistrés enttbrealéatoire et de canalisation.

Fluence | gm™) | température a b (nm) z,(nm)
2,7x106* ambiante 1,9x10* 60 183
3,8x10* 400 °C 2,5x10* 61 190
9,6x 10* 600 °C 5,9x10* 65 183

Tableau 8 : Valeurs des parameétres des gaussiedédsites de l'ajustement des profils
expérimentaux d’ions obtenus par implantation dd d00 keV implantés a température
ambiante, 400 °C et 600 °C.

La figure 31 compare les profils obtenus d’aprésalealyses des spectres enregistrés en
direction aléatoire et ceux enregistrés en diraatie canalisation sur un échantillon implanté
a 400 °C. Les profils obtenus d’aprés les spegtrissen direction de canalisation sont écrasés
par rapport a ceux obtenus d’aprés les spectreseprdirection aléatoire. Lorsqu’un spectre
de RBS est enregistré en direction de canalisatesjons Hé du faisceau d’analyse se
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trouvent canalisés entre les rangées atomiquesiclans et de carbone. Ils ne peuvent plus
entrer en collision avec les atomes d’iode qui gmnposition de substitution c’est-a-dire, qui
se trouvent a la place des atomes de silicium owatbone. Les profils d'iode obtenus
correspondent donc aux ions qui sont en posititerstitielle. Par contre, si le spectre est
enregistré en direction aléatoire, les ions duckas d’analyse ne sont plus canalisés et vont
entrer en collision avec tous les atomes présearis th cible. Dans ce cas, le profil d’iode
correspond a tous les ions implantés. La différefservée entre les deux profils de la figure
31 indique qu’une partie @x10° cm® sur 3,8x10* cn¥) des ions implantés se trouve en
position de substitution, ce qui représente envizdn% du nombre total des ions. Ce
phénoméne est également observable lors d'une mtaplan a 600 °C (figure 32). La
proportion d’'ions en position substitutionnelle pkis importante lors d’'une implantation a

600 °C qua 400 °C. Lors d'une implantation d’ioasla fluence de9,6x1G* cn?¥,

3,4x 10" cn? atomes sont en position de substitution, ce guiésente 35 % des atomes

d’iodes implantés.

4.2.Effet de la température d’'implantation sur

'endommagement du cristal.

4.2.1.Profil de désordre.

Les spectres de RBS enregistrés en direction &liéatben direction de canalisation sur
I'échantillon implanté a 400 °C et sur I'échantillanplanté a 600 °C sont respectivement
présentés sur les figures 33 et 34. Les spectiexies en direction de canalisation indiquent
gue le désordre créé a ces deux températures atgytrespeu avec la fluence par rapport au
désordre engendré a température ambiante (figoreLddfigure 35 montre les profils de
désordre obtenus aprés implantation d’iode a teatpér ambiante, a 400 °C et a 600 °C avec
des fluences relativement proches (autour7ad 0 cmi®). Nous constatons effectivement
une forte diminution du taux de désordre lorsquedlantation est menée a 400 °C en
comparaison de celle effectuée a température atebi@ette tendance se poursuit lors de

limplantation a 600 °C.
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Figure 33 : Spectres RBS enregistrés en directialéatoire et de canalisation sur un
échantillon implanté a 400 °C avec différentesriteed’iode.
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Figure 34 : Spectres RBS enregistrés en directialéatoire et de canalisation sur un
échantillon implanté a 600 °C avec différentesrhles d’'iode.
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Figure 35 : Profils de désordre pour trois tempénats d’implantation.

4.2.2.Fraction amorphe.

L’évolution de la fraction amorphe au maximum dmtlommagement est présentée sur
la figure 36 pour les trois températures d'impléinta Nous retrouvons cette forte réduction
du taux de désordre a 400 °C qui s’accentue a 60@é& plus, lors des implantations a haute
température, I'amorphisation totale n’est pas matteméme pour les plus fortes fluences. Les
maxima d’endommagement a 400 °C et a 600 °C sorit,Hk et 0,07 respectivement. La
température critique d’amorphisation au-dessus abpudlle I'amorphisation n’est plus
possible est donc inférieure a 400 °C pour ce typeplantation. La littérature indique des
valeurs de température critique d’amorphisatioardlde 130 °C a 330 °C selon la masse et
I'énergie de I'ion implanté [C3-16, C3-17]. Nos wéats concordent donc avec ceux trouvés

dans la littérature. Sur la figure 37, sont reportée profil de désordre créé a température
ambiante par une fluence d’'iode @7x10G* cn¥, I'évolution de ce profil aprés un recuit
post-implantation a 600 °C et le profil de désordrgendré par une fluence plus élevée

(9,6x10* cn?) & 600 °C.
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Figure 36 : Evolution de la fraction amorphe au rnmaxm du profil de désordre pour
différentes températures d’implantation.
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Figure 37 : Comparaison de trois profils de déserdibtenus aprés implantation d’iode a
température ambiante, recuit a 600 °C et implaotat 600 °C.
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Le recuit post-implantation entraine une réductén désordre (décroissance de la
largeur du profil) mais le désordre reste trés irtgpd en comparaison de 'endommagement
créé par I'implantation a 600 °C. Cela indigue fieffet de la température sur la guérison des
défauts est beaucoup plus efficace pendant I'iatamh qu’'apres celle-ci.

Les résultats trouvés dans la littérature [C3-D@liquent que la guérison d’'une zone
non amorphe commence a partir de 280 °C. Par coldreecristallisation d’'une zone
amorphe ne commence qu’a partir de 950 °C car éfguts sont plus stables lorsque la
structure est amorphe. Ceci explique que nous n®apas pu recuire une zone amorphe a 600
°C. Par contre, lorsque l'implantation a lieu a teatempérature, la quantité de défauts
effectivement créés par une cascade de déplacemshtplus faible qu'a température
ambiante. En effet, a haute température, une pdesedéfauts generés peut étre recuite dans
le laps de temps qui sépare deux cascades de éd@ats. C’'est ce phénomeéne qui empéche

'accumulation du désordre.

4.3.Irradiation avec des ions Au de 6,8 MeV.

Un échantillon implanté a 600 °C avec une fluentedd de 10° cm?, a été ensuite
soumis a une irradiation avec différentes fluendésns de basse énergie a 600 °C, afin
d’étudier I'effet des collisions nucléaires surrfagration des ions. Pour cela, nous avons
utilisé les ions Au de 6,8 MeV de la ligne ARAMISI €SNSM. La figure 38 montre les
spectres enregistrés en direction aléatoire scindigtillon avant et apres irradiation. Le pic de
rétrodiffusion da a la présence des ions | se garentré sur 1080 keV. Autour de 1100 keV,
il semble gu'il y ait un pic indiquant une impureté zinc a la surface du cristal.

Les profils des ions implantés ont été obtenus ljaaralyse de ces spectres RBS
enregistrés en direction aléatoire (figure 39). Qredils d’iode sont semblables et n'indiquent
donc pas de migration des ions pendant l'irradnawec les ions Au. Ces profils ont été
ajustés par des gaussiennes dont les parametrtedasnle tableau 9. Les effets combinés de
la température (600 °C) et des irradiations avexcioles de basse énergie n’entrainent pas la
migration des ions | préalablement implantés dasstistaux de SiC.
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Figure 38 : Spectres RBS enregistrés en directléataire sur un échantillon implanté a 600
°C avec une fluence d’iode de 10'° cmi?, avant et aprés irradiation avec les ions Au.
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Figure 39 : Profils d’iode dans un échantillon irapté & 600 °C avec une fluence d’iode de
10" cm?, avant et aprés irradiation avec les ions Au. tesrbes sont les ajustements des
points expérimentaux par des gaussiennes.
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Fluence Au tm?) a b (nm) Z,(nm) Fluence | €m™)
Non irradié 6,5x 10* 67 203 1x10°
2x10* 6,4x 10" 63 204 1x10°
6,3x10° 6,6x 10" 65 201 1x10°

tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

Tableau 9 : Evolution des parametres des gaussgmi@duites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions | lors d’irradiations aw#s ions Au de 6,8 MeV . La fluence a été
calculée par l'intégrale du pic d’ions.
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CHAPITRE 4 : IRRADIATION AVEC DES IONS DE
HAUTE ENERGIE.

Les expériences d'irradiation avec des ions deehanergie ont permis d’'étudier I'effet
des collisions inélastiques sur le carbure deigitic Pour cela, nous avons utilisé des
faisceaux de Pb, Ni et Xe de la Sortie Moyenne gre(SME) du GANIL. Deux types
d’échantillons ont été utilisés : des monocristaierges de 6H-SIC (premiéere partie) et des
échantillons préalablement endommagés par implantd’ions de basse énergie (seconde

partie).

1. IRRADIATION DE MONOCRISTAUX VIERGES DE 6H-SIC.

1.1. Expérience.

Les monocristaux vierges employés proviennent d&EERt ont été décrits dans le
paragraphe 1.2. du chapitre 3. lls ont été soumdes irradiations avec différents ions
lourds de la ligne SME du GANIL : des ions’Nide 300 MeV, des ions PY de 860 MeV et
des ions X&* de 910 MeV. Les échantillons ainsi irradiés oétaalysés par rétrodiffusion
Rutherford en géométrie aléatoire et de canalisatiopar spectroscopie d’absorption UV-

visible.
1.2.Résultats obtenus par RBS/C.

La figure 1 montre les pouvoirs d’arrét donnés $RIM2003 des ions dans le carbure
de silicium lors des trois expériences. Pour chacdas irradiations, le pouvoir d'arrét
électronique est tres largement supérieur au poulvairét nucléaire dans la zone analysée
par RBS. Cette zone est de quelques dixiemes demétres environ apres la surface du
cristal. Les analyses RBS ont été réalisées avec Hig de 1,4 MeV. Langle de

rétrodiffusion est de 165 °.

109



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

35000 [ LELELEL I LI I LI TT I/I I TTTT I TTTT I TTTT I TTTT I TT yl I L L I T T 17T I L L L L ]
C ®e, i
E Nide 300 MeV Xe de 910 MeV °
30000 g . ) . ° —
- O électronique O  électronique °
L A nucléaire A nucléaire ° 7
25000 — , ]
— = 000 Q0¢g [ J
E C o © ) Pb de 860 MeV @ -
S 20000 % e clectronique  ® -
g C OO A nucléaire d T
x C o ° ]
3 15000— o °
i u o .
hel r o [ ] |
C 9 °
10000, o ©00°°° S s =
C o < i
5000 i
0 _w
0 10 20 30 0 10 20 30 40 0 10 20 30 40

Profondeur (um)

Figure 1 : Pouvoirs d’arréts électronique et nudkédors des irradiations avec les ions Ni de
300 MeV, Xe de 910 MeV et Pb de 860 MeV.

1.2.1.Irradiation a température ambiante.

Les spectres RBS enregistrés en direction de saialn de la figure 2 ont été collectés
sur un échantillon irradié a température ambianéx aes ions Pb de 860 MeV. Ces spectres
ne présentent pas d’augmentation importante duereadt de rétrodiffusion, ce qui signifie
gue l'irradiation n'a créé au voisinage de la stefaju’un désordre négligeable pour des
fluences de plomb allant jusquax10® cnm®*. De méme, les irradiations a température
ambiante avec des ions Ni de 300 MeV et Xe de 98¥ Me semblent pas engendrer de
désordre dans I'échantillon, comme lindiquent kgsectres RBS pris en direction de

canalisation (figures 3 et 4).
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Figure 2 : Irradiation avec les ions Pb de 860 M&pectres RBS enregistrés en directions
aléatoire et de canalisation.
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Figure 3 : Irradiation avec les ions Ni de 300 MeSpectres RBS enregistrés en directions

aléatoire et de canalisation.
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Figure 4 : Irradiation avec les ions Xe de 910 M&pectres RBS enregistrés en directions
aléatoire et de canalisation.

1.2.2.Irradiation a basse température.

Il a été vu dans le chapitre 1 qu’'une partie ddaudg créés par les collisions avec des
ions peut étre guérie par une élévation de temyméradu cours de lirradiation. Pour
s’affranchir de ce phénomeéne, on peut diminuer dmp&rature de lirradiation. Un
échantillon a donc été placé dans un cryostatdeile maintenir & basse température pendant
l'irradiation avec des ions Pb de 860 MeV. L'utilion d’azote liquide a permis d’obtenir
une température d'irradiation de —183 °C. Les spsdRBS sur la figure 5 ne montrent pas
d’augmentation importante du rendement de rétrosiiéin, ce qui traduit un endommagement

tres faible du cristal dans la zone ainsi analységine du micrometre.
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Figure 5 : Irradiation avec des ions Pb de 860 M&eV183 °C. Spectres RBS enregistrés en
directions aléatoire et de canalisation.

1.2.3.Conclusion.

Ces différentes expériences d’irradiation avecioles lourds de haute énergie n’ont par
permis de désordonner significativement un criskal carbure de silicium dans la zone
analysée par RBS, c'est a dire entre la surfaametprofondeur d’environ un micrometre.
Les collisions électroniques, largement prédomiemmtans cette région, ne semblent donc
pas déplacer les atomes du cristal. Cependantyaeations ont entrainé un changement de
couleur des échantillons. En effet, les monocristaierges de carbure de silicium sont
translucides et de couleur vert pale. Pendantadiiation, les échantillons s’opacifient et
prennent une teinte marron. Cette modification 'depkect des cristaux peut étre due a la
présence de défauts capables d’absorber la luriéestaines longueurs d’onde. Ces défauts
peuvent ne pas étre révélés par I'analyse RBSs®it$ trop peu nombreux pour la résolution
de cette technigue ou s’ils sont situés en dehmta dégion observable par RBS. Pour vérifier
cette derniére hypothese, les échantillons onégtéiés par spectroscopie d’absorption UV-
visible.
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1.3.Résultats de la spectroscopie d’absorption UV-vislé.

La spectroscopie d'absorption UV-visible est unehteque d’analyse offrant un
complément d’information par rapport a la RBS. E#et capable de discerner des
concentrations de défauts beaucoup plus faiblesagR8S et permet de sonder I'échantillon
dans toute son épaisseur. Toutefois, elle ne dpasale renseignements sur la profondeur a
laquelle sont situés les défauts absorbants.

Cette partie comprend deux types d’expériences.ptamier type d'expériences
regroupe les résultats de spectroscopie d’absaorptio des échantillons irradiés avec les ions
Ni de 300 MeV, Xe de 910 MeV et Pb de 860 MeV. Rasuite, nous avons recouvert les
échantillons avec différentes épaisseurs d’aluminafin de diminuer I'énergie des ions a

I'entrée du cristal.

1.3.1.Irradiations sans dégradeurs.

1.3.1.1.Spectres d’absorption optique.

Les figures 6, 7 et 8 montrent les spectres d'gdtgor UV-visible enregistrés en
transmittance sur les échantillons irradiés a teatpee ambiante avec les ions Ni, Xe et Pb.
Les spectres correspondant aux échantillons viepggésentent un creux autour d’une
longueur d’onde de 633 nm qui correspond a I'alismrgles photons par les défauts natifs du
cristal. Pour des fluences croissantes d’irradmtia transmittance baisse, indiquant une
augmentation du nombre de photons absorbés pedéfasts du cristal et par conséquent, une

augmentation du nombre de ces défauts.
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Figure 6 : Spectres d’'absorption optique d’'un édilaon vierge et d’échantillons irradiés
avec différentes fluences de nickel de 300 MeV.
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Figure 7 . Spectres d'absorption optique d’'un édilaom vierge et d’échantillons irradiés
avec différentes fluences de xénon de 910 MeV.
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Figure 8 : Spectres d’'absorption optique d’'un édilaom vierge et d’échantillons irradiés
avec différentes fluences de plomb de 860 MeV.

1.3.1.2.Rappels bibliographiques.

L’équipe de P. Musumeci et al. [C4-1] a proposé um&thode pour analyser les
résultats de spectroscopie UV-visible dans le cgarbde silicium. Ils ont mesuré la
transmittanceT, dans les échantillons avec un faisceau laser @end3 Cette longueur
d’'onde correspond a I'absorption des défauts optiqlans ce matériau. En se basant sur le
modele de I'approximation a deux couches pour ledé@ehantillon irradié peut étre
décomposé en une couche endommagee et une coisthbire, ils ont relié la transmittance

T, au coefficient d’absorptionr par I'équation :
T, = K, exp(-at) (41),

ou t est I'épaisseur de la couche endommageg. est un parametre tenant compte de

I'absorption de la couche cristalline et des réflax aux différentes interfaces (air/région
endommagée, air/région cristalline et région endagée/région cristalline). Il faut noter que
cette approximation néglige les réflexions mulpdt les interférences. Ils ont observé que le
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coefficient d’absorption optiquer et le nombre de défautd obtenu par RBS augmentent
linéairement avec la fluence, ce qui permet d’écrir

at=0,N (42),
ou g,, correspond a la section efficace d’absorptionqugtides défauts. Il est donc possible

d’évaluer le nombre de défauts par I'analyse dealasmittance selon I'équation :

T, =K, exp(-o,N)  (43).

1.3.1.3.Les parametreskK , et g,,.

Si les phénoménes de réflexion aux interfaces datmone endommagée et la zone

cristalline sont négliges, le parametkg, est le méme dans I'échantillon vierge et dans les
cristaux irradiés. L’échantillon vierge possédamt mombre N, de défauts natifs, la

transmittancel,, dans cet echantillon peut s’écrire :

T, = Kpexp(-o,N,)  (44).

Lirradiation engendre un nombre de défauty et le nombre total de défauts dans

I'echantillon irradié est alors égali, + N, . La transmittancd, devient :

T, = Kypexp[ -0, (N, + N,)|  (45).

En faisant le rapport de ces deux équations, on @kminer le facteurK,, et relier la
transmittance au nombnd, de défauts induits par irradiation selon I'équatio

T, =T, exp(-0,,N,)  (46).

La section efficace d’absorption optiqag, est alors donnée par :

[ L [ T
[ip(s)
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Figure 9 : Spectres d’absorption optique d’'un édilbom vierge et d’échantillons implantés
avec différentes fluences d’iode a température antbi

La figure 9 montre les spectres d’absorption ogidas échantillons implantés avec de
'iode de 700 keV a température ambiante. Dansaede I'implantation d’iode de 700 keV,
la zone endommagée était suffisamment proche slerface pour étre entierement analysable
par RBS. En se servant des spectres de RBS, jlossible d’accéder au nombre d’atomes
déplacés par cmdans le sous-réseau silicium du cristal pour difiées fluences
d’irradiation. Pour cela, il faut multiplier le gibde désordre dans le sous-réseau silicium par
le nombre d’atomes de silicium par tift’est-a-dire 0,4806x 16° Sicri pour SiC) puis
d’'intégrer sur I'épaisseur du profil. Le nombreatmes déplacés dans le sous-réseau
carbone est considéré égal au nombre d’atomesaddptians le sous-réseau silicium (voir

chapitre 3). Les valeurs dg,, obtenues selon I'équation (47) pour des fluencessantes

d'implantation varient de2,6x10" & 0,9x10™ cnf (tableau 1). Lorsque la fluence

augmente, la nature des défauts change (la tdilla @roportion d’agrégats de défauts

augmente), ce qui entraine une variation de lacseetficace d’absorption.
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fluence T, T Ny Top

1,24x 16° cnt | 0,5484 0,3848 1,37x 10" cnt | 2,6x10" cni
4,8x16° cn? | 0,55 0,22 5,43x 10" cnf | 1,7x10™ cni
6,8x16° cn? | 0,5484 0,1931 9,39x 16" cnf | 1,1x 10" cnf
7x10° cnv? 0,55 0,2384 9,30x 10" cn? | 9x10™ cnf
8x10° cnv’ 0,55 0,1651 1,06x 16° cn? | 1,1x10"° cni

Tableau 1 : Calcul de la section efficace d’absamptoptique pour différentes fluences d’iode
de 700 keV.

2;0 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
1,5 - —
F i = 1
2 10—+ —
£ i ® l
c i °® A |
0,5 —+ - —
0 0 _ | | | | I | | | | I | | | | I | | | | I | | | ]

0,0 2,5x 10" 5,0x 10" 7,5x 10" 1,0x 10'®

Nombre de défauts

Figure 10 : Evolution dén(T,,/T,) en fonction du nombre de défaiNs.

La figure 10 montre I'évolution dén (TrV/Tr) en fonction deN,. La droite a été
obtenue par régression linéaire et sa pente camelsp la moyenne de,, . La valeur trouvée

est g,,=1,2x10"+ 0,% 10" crf. Cette valeur est proche de celle donnée par P.

Musumeci et al. [C4-1]: ils ont trouvé une sectiefficace d’absorption égale a

1x10" + 0,2x 10" pour des ions de masses différentes.
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1.3.1.4.Nombre de défauts engendrés par les irradiations.

Une fois la section efficace d’absorption déterrajngous avons évalué le nombre de

défauts créés lors des irradiations avec les ionEéet Pb.

T T T T | T T T T T T T T T T
. ® Ni300 MeV
1x10"° —— O Xe 910 MeV —
i O Pb 860 MeV i
[%)]
£ i |
8
N | .
©
(]
© | .
o
€ 5x107—+ —
o
4 i |
1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1
0 I I I
0 1x 10™ 2x 10" 3x 10"

Fluence d'ions (ci)

Figure 11 : Evolution du nombre de défauts lorgrddiations avec les ions Ni, Xe et Pb. Les
droites ont été obtenues par I'ajustements destp@xperimentaux.

La figure 11 montre que, pour chaque irradiatienndmbre de défauts augmente avec
la fluence. D’autre part, a fluences égales, le mende défauts engendrés par irradiation
varie selon l'ion utilisé. Les ions Ni créent moiths défauts que les ions Xe qui engendrent
eux méme moins de défauts que les ions Pb. Ce pigdeon’est pas surprenant puisque les
pouvoirs d’arréts augmentent de la méme maniere figure 1). Il semble donc que la
variation du nombre de défauts en fonction de tareade I'ion découle du pouvoir d’arrét de
cet ion dans le cristal.
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1.3.2.Irradiation avec dégradeur.

1.3.2.1.Irradiation avec les ions Pb de 860 MeV.

Lors de ces expeériences, chaque échantillon a\é@g® &n quatre parties. Une premiéere
partie a été recouverte d’'une feuille de cuivreldsieurs dizaines de micrometres pour éviter
lirradiation du cristal. Une seconde partie nocowverte a été irradiée. Les deux autres
parties étaient recouvertes avec des feuilles wiigdwm de 14 pum et 28 um afin de diminuer
I'énergie des ions a I'entrée du cristal. Ces étilhams ont été irradiés avec des ions Pb de
860 MeV. Les spectres d’absorption optique (figli2¢ révelent une légére augmentation de

la transmittance avec I'épaisseur des feuillesud@hium.
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8 - 00000000, ’
c 0,6 —— S %o
£ - o *%00seee**’
e [
@ B °
£ 04—+ .
— A
L o18]
. A‘§§§9999999 ]
- 999 ]
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Figure 12 : Spectres d’absorption optique d’'un édiilbon vierge et d’échantillons irradiés
avec une fluence de Pb de"46m? recouverts par différentes épaisseurs d’aluminium.
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La figure 13 montre les variations des pouvoirgré®Bélectroniques et nucléaires pour
les différentes énergies d'irradiation. Le pouvdiarrét électronique est maximal a haute
énergie alors que le pouvoir d’arrét nucléaire eeight important qu’a basse énergie. Les
différentes épaisseurs d’aluminium permettent detirdjuer trois zones en fonction de
I'énergie des ions :

* lazone 1 irradiée avec des ions d’énergie vagatre 860 et 500 MeV,
* lazone 2 irradiée avec des ions d’énergie vagatre 500 et 180 MeV,

* la zone 3irradiée avec des ions d’énergie inféeiéul80 MeV.

La répartition de ces trois zones dans I'échamtiiet schématisée sur la figure 16:
e un échantillon recouvert de 28 um d’aluminium nmporte que la zone 3,
e avec une épaisseur de 14 um, I'échantillon prédeatzones 2 et 3,

* sans aluminium, I'’échantillon possede les troisezon

La transmittancd, est reliée au coefficient d’absorption optiquepar la formule :

T, =K, exp(-at)  (48),
ou t est I'épaisseur de la zone analysée. Chacuneaies £1, 2 et 3) possede son propre

coefficient d’absorption ¢,, a, et a,), qui dépend du nombre de défauts présents. La

transmittance des différentes parties de I'écHantppermet alors de déterminer la différence
entre les coefficients d’absorption dans les zdnek et 3 et le coefficient d’absorption dans

I'échantillon viergea, par le systéeme d’équations suivant :

T, = K,exp[-txa,] (49),

T = Kpexp —(t-t;)xa, | exd-t;xa)]  (50),

T = Kypexp| =(t=(t,+t))xa, | exg-txa] exp-txa]  (51),

To = Kypexp ~(t=(t +t,+t;))xa, | exg-txa ] exp-t,xa ] exptxa]  (52),
ou T, est la transmittance dans la partie vierge deh#atllon. T,; et T, sont les

transmittances mesurées dans les parties recosid®t28 p et 14 p 8} est la transmittance

mesurée dans la partie qui n'a pas été recouvédeindnium. t est I'épaisseur de

I'echantillon. t , t, ett, sont les épaisseurs des différentes zones deahétibn.
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La figure 14 montre I'évolution des coefficientsabsorptiona,, a, et a, par rapport au

coefficient d’absorption dans la partie vierge déchantillon pour différentes fluences
d’irradiation. Ces coefficients d’absorption augiteen avec la fluence, ce qui signifie qu'il y
a accroissement du désordre dans chaque zonectlaritdlon. Cependant, les coefficients
dans les zones 1 et 2 restent relativement proeh@s, que le coefficient d’absorption dans la
zone 3 est toujours supérieur aux deux autreseajgekk soit la fluence. Cela signifie que le
nombre de défauts engendrés dans la zone 3 estippmtant que dans le reste de

I'’échantillon.

zone 2 | zone 3

I zone 1 I | : zone vierge
[T | T T T T | T T i T T | T T T T | | T T T T | T T T ]
(JE o} 0 0 0 o o | | i
30000~ | o, | | ]
| | e o | | 4
| | o | | 4
[ | o | ]
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% 20000— A pouvoir d'arrét nucléaire | ooo | H
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Figure 13 : Pouvoirs d’arréts des ions Pb de 860We
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Figure 14 : Evolution des coefficients d’absorptiaptique lors de [lirradiation avec
différentes fluences de plomb de 860 MeV.

1.3.2.2.Irradiation avec les ions Xe de 910 MeV.

La figure 15 présente I'évolution des pouvoirs Barélectronique et nucléaire en
fonction de I'énergie des ions Xe. Dans cette @rpée, les épaisseurs d’aluminium choisies
pour dégrader I'énergie du faisceau sont de 28 14 @m. Dans ce cas :

* lazone 1 estirradiée par des ions dont I'énergiee de 910 MeV a 400 MeV,
* lazone 2 est irradiée par des ions dont I'énatgeroit de 400 MeV a 160 MeV,

* lazone 3 estirradiée par des ions d’énergigigiée a 160 MeV.

La différence entre les coefficients d’absorptigutique de ces différentes zones et le

coefficient d’absorption optiquer, de la partie vierge a pu étre déterminée de la eném

maniere que dans le cas de l'irradiation avecdas Pb. La figure 16 montre I'évolution de
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ces coefficients d’absorption pour différentes fices de Xe. Comme dans le cas précédent,
le coefficient d’absorption augmente avec la flieences coefficients d’absorption dans les
zones 1 et 2 sont trés proches, ce qui signifielgsidaux de défauts dans ces zones sont
équivalents. Par contre, le coefficient d’absomtmptique dans la zone 3 est nettement
supérieur aux deux autres, indiquant que les defsamt majoritairement placés dans cette
zone. Cela expligue pourquoi les spectres de RBE figure 3) ne montraient pas de

désordre dans la région proche de la surface dedidillon.
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Figure 15 : Pouvoirs d’arréts des ions Xe de 910WMe
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Figure 16 : Evolution des coefficients d’absorptiaptique lors de [lirradiation avec
différentes fluences de xénon de 910 MeV.

2. | RRADIATION D 'ECHANTILLONS DESORDONNES.

Nous avons vu que les collisions inélastiques roemdagent que trés faiblement les
échantillons monocristallins de 6H-SIC. Par la esuihous avons étudié l'effet de ces
collisions sur des monocristaux de 6H-SiC présentaa zone désordonnée. Pour cela, nous
avons préparé des échantillons en les soumettamé amplantation ionique de basse énergie
a température ambiante. L'implantation a été réalisur 'accélérateur ARAMIS avec des
ions P* de 700 keV. L'endommagement du matériau lors ideplantation de ces ions a déja
eteé décrit dans le chapitre 3. Ces échantillongtinensuite irradiés a température ambiante

avec des ions Pb de 860 MeV ou Xe de 910 MeV. Ghaghantillon a été irradié avec ces
cing fluences :2x10? cn¥’, 5x10% cm?®, 1x10° cn¥, 1,5x10° cn? et 2x10° cni®. Les

fluences d’iode et les ions Xe ou Pb utilisés gesrirradiations sont notés dans le tableau 2.
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Fluence d’iode ém?) | 1,3x10° | 1,2x16° | 9x10° | 8x10° | 7x10° | 4,8x10°

Post-irradiations Xe Pb Pb Xe Pb Xe

Tableau 2 : fluences des implantations d’'iode atiatilisés pour les post-irradiations.

2.1.Echantillons amorphes.

2.1.1.Effet des irradiations haute énergie sur le profildes ions |

implantés.

Deux échantillons ont été implantés a températomeiante avec une fluence d’iode de
1,2x10° cn? et 1,3x10° cn?. Les figures 17 et 18 montrent les spectres de RBS
enregistrés en direction aléatoire sur ces dewarditlons. Les pics correspondant a la
rétrodiffusion des particules d’analyse sur lesrae d’iode implantés ne sont pas situés a la
méme énergie. Sur la figure 17, le pic est cenitéua de 1080 keV, ce qui correspond a ce
qui a déja été vu dans le chapitre 3. Par contréadigure 18, le pic est situé a environ 1060
keV, ce qui indigue que l'implantation a été plusfpnde. Les profils d’'iode sur les figures
19 et 20 confirment ce phénomene : le second étbantimplanté de I'iode a la fluence de
1,3x10° cn¥) présente un profil d’'iode plus profond de20 nm. Cela peut étre di a un
léger effet de canalisation des ions au cours mheplantation d’iode. Dans ce cas, les
collisions des ions avec les atomes du cristal plust espacées et ils s’arrétent plus loin dans
le cristal.

Ces échantillons ont été ensuite soumis a desidtiads avec les ions de haute
énergie a température ambiante :

L’échantillon préalablement implanté avec une fiendiode de
1,2x106° cnt a été irradié avec les ions Pb de 860 MeV.

L’autre échantillon a été irradié avec les ionsdé¢e910 MeV.

127



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

Les spectres RBS des figures 17 et 18, ainsi gsiepiefils d’iode correspondants
(figures 19 et 20) n’indiquent aucune modificatides profils d’'iode apres irradiation. Les
profils des ions iode ont été ajustés par des gausss dont les parametres sont inscrits dans
les tableaux 3 et 4. La fluence d’iode calculéeadtipde I'analyse des spectres RBS est
également reportée dans ces tableaux. Les résmitatsent que les irradiations avec les ions

Pb et Xe n’ont pas provoqué de migration des iods & température ambiante.
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Figure 17 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon implanté avec
une fluence d’iode de 1x2L0" cm? puis irradié avec différentes fluences de Pb.

Fluence Pb¢m™) a b (nm) z, (nm) Fluence | €m™)
Non irradié 9,2x10* 54 190 1,2x10°
1,5x 16° 9,1x10* 52 190 1,15x 16°
2x10° 8,9x 10" 53 190 1,14x 16°

Tableau 3 : Evolution des parametres des gaussgmigduites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions | lors d’irradiations avss ions Pb de 860 MeV . La fluence a été
calculée par l'intégrale du pic d’ions.
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Figure 18 : Spectres RBS enregistrés en directiéataire sur un échantillon implanté avec
une fluence d’iode de 1x3L0" cm? puis irradié avec différentes fluences de Xe.
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Fluence Xe ¢m) a b (nm) z,(nm) Fluence | em™)
Non irradié 9,7x10* 56 210 1,3x10°
1,5x 16° 9,5x 10" 55 216 1,25x 16°
2x10° 9,5x 10" 54 215 1,25x 16°

Tableau 4 : Evolution des parametres des gaussiemiéduites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions | lors d’irradiations avEs ions Xe de 910 MeV . La fluence a été
calculée par l'intégrale du pic d'ions.
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Figure 19 : Profils d'iode dans un échantillon irapté avec une fluence d'iode de £ 10"
cm? puis irradié avec différentes fluences de Pb.dmsbes sont les ajustements des points
expérimentaux par des gaussiennes.
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Figure 20: Profils d’iode dans un échantillon irapté avec une fluence d’iode de
1,3x 10" cmi? puis irradié avec différentes fluences de Xe.dmsbes sont les ajustements
des points expérimentaux par des gaussiennes.
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2.1.2 Effet des irradiations sur la structure du cristal.

2.1.2.1.Spectres de RBS.

Les figures 21 et 22 montrent les spectres RBSy&sirés sur les échantillons implantés
avec les deux plus fortes fluences d’'iode2&«10° cn¥ et 1,3x10° cn¥) avant et aprés

irradiation avec les ions de haute énergie. Lestsg®e RBS enregistrés en direction de
canalisation avant les irradiations avec les iots @ Xe possédent un large pic de
rétrodiffusion atteignant la hauteur des spectme®gistrés en direction aléatoire, ce qui
révele la présence d’une région amorphe s’étendaqu’a la surface de I'échantillon. Les
irradiations ultérieures avec les ions Pb ou Xea@nént un léger rétrécissement de la largeur
de ce pic de rétrodiffusion sans diminution de aatéur. Il semble donc que les irradiations
avec ces ions provoquent une légere guérison éimutd a l'interface séparant la zone
amorphe du reste du cristal.
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Figure 21 : Spectres RBS enregistrés en directialémtoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par l'implantation d’uneefice d’'iode de 1,210 cmi® puis
irradiés avec différentes fluences de Pb de 86U.Me
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Figure 22 : Spectres RBS enregistrés en directialématoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par I'implantation d'uneefice d’'iode de 1,810 cmi® puis
irradiés avec différentes fluences de Xe de 910.Me

2.1.2.2 Profils de désordre.

Les profils de désordre des figures 23 et 24 cowdint le faible rétrécissement de la
largeur de la zone amorphe da aux irradiationslggmions Pb et Xe. Dans les deux cas, la
guérison des défauts se fait uniqguement au nivedingerface entre la région amorphe et la
zone cristalline. La diminution de la largeur dwffirde désordre est de 17 nm pour une
fluence de Xe d&x10° cm®. Pour une méme fluence de Pb, la guérison esiiplsrtante
et la largeur du profil de désordre diminue de 88 Aucune diminution du taux de désordre

n’est constatée au sein de la zone amorphe.
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Figure 23 : Profil de désordre dans des échantgl@mdommageés par I'implantation d’'l a la
fluence de 1,2 10" cmi® puis irradiés avec différentes fluences de PB&izMeV.
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Figure 24 : Profil de désordre dans des échantgl@mdommagés par I'implantation d’'l a la
fluence de 1,8 10" | cm? puis irradiés avec différentes fluences de XelEMeV.
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2.2.Echantillons non amorphes.

Des échantillons ont été implantés a températugizante avec quatre fluences d’iode
de 700 keV afin de créer difféerents taux d’endomenagnt dans le cristal. Pour éviter

I'amorphisation, la fluence maximale était 8a10° cni’. Les échantillons implantés avec

des fluences d'iode dé,8x 13° cn? et 8x10° cm? ont été ensuite irradiés avec les ions Xe

de 910 MeV. Ceux qui ont été implantés avec lesnites de7x10° cn® ou 9x10° cnv

ont été irradiés avec les ions Pb de 860 MeV.

2.2.1.Effet des irradiations sur le profil des ions | impantés.

Les figures 25 et 26 montrent les spectres RBSy&sirés sur les échantillons implantés
avec les fluences d'iode dgx10® cn?® et 9x10° cni®. Le pic de rétrodiffusion sur les

atomes diode dans I'échantillon implanté avec lizerice de8x10° cn¥ présente un
décalage vers les basses énergies, ce qui estatdl@lame de canalisation des ions | pendant
limplantation vu précédemment. Sur ces figuregjsnavons également reporté les spectres
enregistrés en direction de canalisation aprediatian avec les ions Xe (figure 25) ou Pb
(figure 26). Les fractions atomiques d’iode ne gued montrées dans cette these car la dose
d’hélium utilisée pour ces analyses RBS n’était @ssez élevée pour avoir une statistique
suffisante. La dispersion des points expérimentastxdonc trop importante et les profils
d’'iode ressemblent a des nuages de points. De g#uts les échantillons non irradiés a haute
énergie ont été analysés par RBS en géométrieomkaCependant, les doses d’iode ont pu
étre calculées d’'apres I'analyse des spectres istnegyen direction de canalisation. Elles ne
varient pas de maniere significative lors des iatiohs avec les différentes fluences de Pb ou
de Xe, ce qui laisse penser que les atomes diogdantés n’'ont pas migré pendant les

irradiations avec les ions lourds de haute énergie.
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Figure 25: Spectres RBS enregistrés en directialéatoire et de canalisation sur un

échantillon implanté avec une fluence d'iode del®" cni? puis irradié avec différentes
fluences de Xe.
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Figure 26 : Spectres RBS enregistrés en directialéatoire et de canalisation sur un

échantillon implanté avec une fluence d’iode de 19" cni? puis irradié avec différentes
fluences de Pb.
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2.2.2 Effet des irradiations sur la structure du cristal .

2.2.2.1.Spectres RBS.

Les spectres RBS enregistrés en direction aléateirede canalisation sur les

échantillons implantés avec des fluences d’'iodd @x 16° cn?, 8x10° cm?, 7x10° cm?

et 9x10° cni® sont reportés sur les figures 27, 28, 29 et 30.
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Figure 27 : Spectres RBS enregistrés en directialéatoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par l'implantation d’uneefice d’iode de 4,810 cni? puis
irradiés avec différentes fluences de Xe de 910.Me
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Figure 28 : Spectres RBS enregistrés en directialématoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par Iimplantation d’unaefice d'iode de 80" cmi? puis
irradiés avec différentes fluences de Xe de 91U.Me
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Figure 29 : Spectres RBS enregistrés en directialémtoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par I'implantation d’uneefice d’iode de 10" | cm? puis
irradiés avec différentes fluences de Pb de 860.MeV
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Figure 30: Spectres RBS enregistrés en directialématoire et de canalisation sur des
échantillons endommagés par Iimplantation d’unaefice d'iode de €0* cmi? puis
irradiés avec différentes fluences de Pb de 86U.Me

Les spectres enregistrés en direction de canalsatindiquent un taux
d’endommagement croissant avec la fluence d'iodeldantée. Sur les figures 27 et 28, le
maximum du pic de rétrodiffusion di au désordresdancristal se situe a environ 600 keV
alors qu’il a été observé a environ 680 keV lord'ebgpérience réalisém-situ (voir chapitre
3) dans les mémes conditions expérimentales (méimes, énergies et température
d’'implantation). Ce décalage indique que le désoadeété engendré plus profondément lors
de I'expérience présente, ce qui peut étre di féet’ele canalisation des ions | pendant
limplantation. Lorsqu’un ion est canalisé, leslisobns qu’il effectue avec les atomes de la
cible sont plus espacées. Le désordre se trouves alibué plus profondément dans
I'échantillon. Les spectres RBS recueillis en dimt de canalisation apres irradiation avec
les ions Xe ou Pb révelent une diminution du désodéns les échantillons avec les fluences

d’irradiation.
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2.2.2.2 Profils de désordre.

L'implantation d’une fluence d’iode dé,8x10° cn¥ a engendré un profil de désordre
(figure 31) dont le maximum est d’environ 25 %.rtadiation avec une fluence de Xe de
2x10% cni® provoque une légére diminution de ce taux de désoCet effet se poursuit
apreés irradiation avec des fluences de Xe allasqijia 1,5x 16° cn¥. Une irradiation avec

une fluence de Xe supérieurdx10® cni’) n’entraine pas de diminution supplémentaire du

taux de désordre : il semble que la guérison sgkiwe un taux de désordre d’environ 7 %.

0;5 T T T T | T T T T | T T T T | T T T T T T T T
- implantation d'l & la fluence de 4,8 10 cm® .
B suivie d'une post-irradiation avec les ions Xe 7
04— ® non irradié ]
- A 2x10%cm? s
° B o 5x10“cm? i
= B ¢ 1x10%cm?® i
> 0,3—— v 1,5x10°cm? —
\ — 3 -2 =
gz i o 2x10%cm ]
O L _
©
< L _
g 02—+ —
|_ - -
0,1 —+ —
&4 -
%g‘é mA!
0,0
0 100 200 300 400 500

Profondeur (nm)

Figure 31 : Profil de désordre dans des échantdl@andommagés par lI'implantation d’'une
fluence d'iode de 4,810™ cmi? puis irradiés avec différentes fluences de X8XEMEV.

Le profil de désordre obtenu par I'implantationméufluence d’iode d&x10° cm? est
reporté sur la figure 32 : dans ce cas, le tauximamx d’endommagement est d’environ 55
%. Comme lirradiation avec les ions Xe, lirradeat avec les ions Pb provoque une
diminution du taux de désordre dans le cristal.€dépnt, la guérison du désordre est plus

rapide lors de l'irradiation avec les ions Pb etaux de désordre minimum d’environ 6 % est

atteint pour une fluence de Pbbel0® cn.
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Figure 32 : Profil de désordre dans des échantdla@andommagés par I'implantation d’'une
fluence d’iode de ¥ 10" cm? puis irradiés avec différentes fluences de PbéieNeV.
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Figure 33 : Profil de désordre dans des échantdl@ndommagés par I'implantation d’'une
fluence d’iode de 810" cm? puis irradiés avec différentes fluences de X@ieMeV.
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Les profils de désordre obtenus aprés implantatibode avec des fluences de

8x10° cnv et 9x10° cn¥ indiquent un taux de désordre maximum proche d&qfgure

33) et de 75 % (figure 34). L’irradiation avec dkmnces croissantes de Xe ou Pb entraine
une diminution du taux de désordre, comme dansdsprécedents. Toutefois, la guérison du
désordre continue jusqu’a notre fluence maximal@d&d*® cm’ et ne semble pas indiquer
de saturation. Pour cette derniere fluence, le tdexdésordre au maximum du pic
d’endommagement reste supérieur a la valeur derasatu (proche de 7 %) observée

précédemment.
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Figure 34 : Profil de désordre dans des échantdla@andommagés par I'implantation d’'une
fluence d’iode de 910" cm? puis irradiés avec différentes fluences de PB&EMeV.

2.2.2.3.Fraction amorphe.

La fraction amorphe au maximum de désordre estriepaur les figures 35 et 36. Les
valeurs trouvées apres implantation des quatradkesed’iode (avant toute irradiation avec les
ions Xe ou Pb) correspondent aux valeurs obteraussike I'expérience d’'implantation situ
exposée dans le chapitre 3. Dans tous les écloastilles irradiations avec les ions de haute

énergie entrainent une baisse de la fraction areaphmaximum de 'endommagement.
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Figure 35 : Evolution de la fraction amorphe au rimaxm de désordre
lors de l'irradiation avec des ions Xe de 910 Méwhdéchantillon
préalablement implanté avec une fluence d’'iode d&@> cm? et
lors de I'irradiation avec les ions Pb de 860 Me\rdéchantillon
préalablement implanté avec une fluence d'iode9eel 03 cni.

La figure 35 montre le cas des échantillons im@armtvec les deux plus fortes fluences
d’iode : I'échantillon implanté avec des ions laafluence de8x10° cni® puis irradié avec

les ions Xe et celui implanté avec une fluencedkiale 9x10° cni® et irradié par la suite
avec les ions Pb. Les deux courbes présententimmeution similaire, ce qui indique que le
choix des ions Xe ou Pb ne semble pas avoir démibe sur la diminution de la fraction

amorphe.
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Figure 36 : Evolution de la fraction amorphe au rimaxm de désordre
lors de l'irradiation avec des ions Xe de 910 Méwhdéchantillon déja
implanté avec une fluence d'iode de 41®" cni® et
lors de Il'irradiation avec les ions Pb de 860 MeMrdéchantillon
préalablement implanté avec une fluence d’'iode7eel 0" cni®.

Dans le cas des faibles fluences d’iode implant@earé 36), les fractions amorphes
avant irradiation avec les ions Xe ou Pb sont ti#f&érentes en raison des différences de
fluences d’iode. Par contre, pour une méme fluete@x10? cni®, les ions Pb entrainent
une diminution de la fraction amorphe beaucoup physortante que les ions Xe. La valeur
de la fraction amorphe est alors Iégerement plasebapres l'irradiation avec les ions Pb mais
reste comparable a la valeur obtenue aprés I'mtati avec les ions Xe. De méme, pour les
fluences de Pb ou Xe supérieures, les fractiormaimes restent proches pour les deux types

d’irradiations. De plus, une saturation est obserp®dur une fluence de Pb inférieure

(1x10° cm?®) a celle de Xe1,5x16° cn¥).
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2.2.3.Echantillon pré-implanté a haute température.

Afin d’étudier les effets combinés de la tempérmatet de I'irradiation sur le profil des
ions implantés dans I'échantillon, nous avons igad 600 °C un échantillon préalablement
implanté avec les ions | de 700 keV. L'implantatiiiode a également été réalisée a 600 °C,
ce qui nous a permis de garder un taux de déstedrdaible dans le cristal (inférieur a 10 %)
et dimplanter une fluence diode suffisante potandlyse par RBS. L'irradiation de
I'échantillon implanté & 600 °C avec une fluendede del0” cni” a été réalisée sur la ligne
IRRSUD du GANIL. Nous avons utilisé des ions*Plde 104 MeV avec une fluence de
1,4x106* cnf?.

Les spectres RBS enregistrés en direction aléateirede canalisation aprés
limplantation d’iode (figure 37) montrent que lésbrdre engendré dans le cristal est faible.
De plus, les spectres RBS pris aprés l'irradiattmec les ions Pb indiquent une légere
diminution du taux de désordre dans le cristal.dEésordre est donc resté trés faible durant

toute la durée de I'expérience.
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Figure 37 : Spectres RBS enregistrés en directialéaitoire et de canalisation sur un
échantillon implanté & 600 °C avec une fluence diadle X 10" cnmi? avant et aprés
irradiation avec différentes fluences de Pb.
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Figure 38 : Spectres RBS enregistrés en direaiéatoire sur un échantillon implanté a 600
°C avec une fluence d’iode de 10" cmi?, avant et aprés irradiation avec les ions Pb.
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Figure 39 : Profils d'iode dans un échantillon irapté a 600 °C avec une fluence d’'iode de
1x 10" cni?, avant et aprés irradiation avec les ions Pb. tesrbes sont les ajustements des
points expérimentaux par des gaussiennes.
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La figure 38 montre les spectres RBS pris en doectléatoire avant et apres
l'irradiation. L'analyse de ces spectres nous anied’accéder aux profils d'iode (voir figure
39). Les paramétres des gaussiennes utilisées lf@ustement des profils d'iode sont
reportés dans le tableau 5, ainsi que la fluenwele’présente dans le cristal selon I'analyse
des spectres de RBS. L'irradiation a 600 °C aveddas Pb ne modifie pas le profil des ions

implantés, ce qui indique qu’il N’y a pas eu migratde ces ions au cours de l'irradiation.

Fluence Pb ¢m™) a b (nm) z,(nm) Fluence | €m™)
Non irradié 7,8x10* 59 191 1,1x 16°
1,4x10* 7,7x10* 39 192 1,1x 106°

Tableau 5: Evolution des parametres des gaussgmieduites de I'ajustement des profils
expérimentaux des ions | lors d’irradiations awdes ions Pb de 860 MeV a 600 °C . La
fluence a été calculée par l'intégrale du pic d'son

2.3.Discussion

Nous avons introduit des atomes d’'iode par imptaondonique de basse énergie (700
keV) a température ambiante dans nos échantiller&dSiC. Par la suite, nous avons irradié
ces échantillons avec des ions lourds rapides @iBad MeV et Xe de 910 MeV) afin
d’observer les effets des collisions inélastiquasls profil des atomes d’iode. Les analyses
RBS n’ont révélé aucune migration des atomes d’iedé& canalisation a montré que les
échantillons qui présentaient une couche amorpralae créée lors de I'implantation d’iode,
n'ont pas retrouvé de structure mono-cristallins ldes post-irradiations avec les ions lourds
de haute énergie. Ensuite, nous avons réalisénlelamtations d’iode et les post-irradiations
avec les ions lourds rapides (Pb de 104 MeV) aehmmpérature (600 °C) afin d’étudier les

effets combinés de la température et des irradistgur le profil d'iode. Méme aprés une
fluence de Pb dd,4x10* cnf, aucune migration des atomes d'iode n'a été ct¥estpar

RBS dans un cristal dont la structure est restémponristalline et qui ne présentait qu’'un
faible taux de désordre.
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Nos différentes expériences ont révélé un effattémdu des collisions inélastiques :
ces collisions ne générent pas d’endommagement eolanfiont les collisions élastiques,
mais au contraire, elles entrainent une guérisodésordre. Lorsque les échantillons de SiC
comportaient une zone complétement amorphe s’éejuEgu’a la surface (zone générée par

I'implantation d’'une fluence d’iode d&0” cm” & température ambiante), les spectres de
canalisation ont montré une diminution de la zondoenmagée sans baisse du taux de
désordre dans I'épaisseur de cette zone lors ehdtions avec les ions de haute énergie. Ce
rétrécissement indique qu’il y a eu une recrigation épitaxique au niveau de linterface
cristal-amorphe de I'échantillon. Cependant, laatigation ne permet pas de savoir si la zone
est restée amorphe ou si elle a subit une redisstidn sous forme polycristalline. Des
analyses complémentaires (diffraction de rayons WX roicroscopie électronique) sont
nécessaires pour répondre a cette question. Precdans les échantillons comportant une
zone partiellement endommageée, I'effet de crigaion induit par les ions lourds de haute
énergie est tres important : les spectres de catialin ont réveélé que ces post-irradiations
entrainent une diminution de la largeur du proéldésordre ainsi qu’'une importante baisse
de la hauteur de ce profil. Dans les échantillomglantés avec les deux plus faibles fluences

d’iode, dans lesquels la fraction amorphe au mawingde désordre est inférieure a 0,5, une

fluence d'ions de haute énergie #e10° cni* suffit & faire baisser le taux de désordre en
dessous de 10%.

Des travaux antérieurs ont montré un effet de allisation épitaxique induite par
faisceau d’'ions appelé effet IBIEC dans le carligesilicium. Heera et al. [C4-2] ont mis en
évidence une telle cristallisation dans des échami de 6H-SIC pré-implantés, aprés
irradiation a 480 °C avec des ions Si de bassggEn€300 keV, c’est a dire dans le domaine
de la perte d’énergie nucléaire). Cette cristdilisaest caractérisée par le mouvement de
l'interface entre les régions amorphes et cristalii donnant lieu a la réduction de I'épaisseur
de la zone endommagée. Plus récemment, Kinomala[€4-3] ont observé cet effet IBIEC
dans des échantillons de 4H-SiC pré-implantés. d éahantillons n’étaient pas totalement
désordonnés et les post-irradiations avec des@msge 3 MeV (dans le régime de la perte
d’énergie nucléaire) ont entrainé une diminutionalix de désordre, mais pas de disparition

complete de ce désordre méme aprés irradiation awec fluence aussi €levée que

2x10° cm®. Il faut également mentionner que Jiang et al-4Cdnt obtenu un léger effet de
recuit dans un échantillon de 6H-SiC préalablenmapltanté, aprés les irradiations avec des
ions | de 50 MeV.
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Les résultats présentés dans cette thése démontrenkes ions lourds rapides sont
capables d’induire une recristallisation épitaxigiisn endommagement créé par l'irradiation
avec des ions de basse énergie dans le carbuikciens Méme si ce phénomene donne des
effets similaires au processus IBIEC, il differe de dernier par deux aspects majeurs.
Premierement, I'effet des ions de haute énergiarappa température ambiante, alors qu’'a
basse énergie, il est nécessaire d’irradier & haat@érature (au dessus de 300 °C) [C4-5].
Deuxiemement, l'effet IBIEC est causé par les dégisents atomiques générés par les
collisions nucléaires, alors que l'effet des iorshdute énergie est di a I'énergie déposée aux
électrons de la cible par les ions. Cette énergfiesuite transmise par interaction électron-
phonon aux noyaux de la cible [C4-6]. Il s’ensuiteuaugmentation rapide, brutale et
transitoire de la température le long du passagd’iale selon le modéle de la pointe
thermique souvent invoqué pour expliquer de nombrefiets induits par les ions lourds
rapides. Une telle augmentation locale et transitde la température peut, tout comme un
traitement thermique conventionnel, étre capableedeire des défauts structuraux dans SIC.

En plus détre passionnant d'un point de vu fondatale ce phénomeéne de
cristallisation induite par les ions lourds de leaéihergie présente un intérét évident pour des
applications industrielles et particulierement pdes réacteurs nucléaires. Le processus
d’amorphisation induit dans SiC par les ions desbanergie est similaire par certains aspects
a ce qui est causé dans un réacteur nucléairepdiuk de neutrons ou les noyaux de recul
dus a la désintégratiomr . Cette amorphisation est fortement préjudiciabléiraégrité
physique du matériau irradié. Mais, puisque les i@mpides (comparables aux fragments de
fissions) sont également générés dans les comlasstibcléaires, il peut y avoir un équilibre

entre le processus d’amorphisation et la guérisodésordre dans le carbure de silicium.
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CONCLUSION

Ce travail s’inscrit dans le cadre des étudesesuréacteurs nucléaires de quatrieme
génération. Dans ces réacteurs, il est envisaggaber le combustible avec des couches de
matériaux réfractaires. Parmi ces matériaux, lburarde silicium est prévu pour empécher la
migration des produits de fission vers le milieuéeeur. L'objectif de cette thése était
d’étudier I'évolution de la structure du carburesilecium et de ses propriétés de confinement
lorsqu’il est soumis a différentes conditions didiation et de température. Pour ce faire,
nous avons eu recours a des simulations des comslitil’irradiation et de température
rencontrées dans un réacteur grace a des accalérdiens. Différentes énergies d’ions ont
été utilisées afin d’étudier les rdles respectés dollisions nucléaires et électroniques. L'effet
de la température a été observé hors irradiatioegelement pendant lirradiation. Les
techniques de RBS en direction aléatoire et delisatian fournissent des outils performants
de caractérisation chimique et structurale desdsslice qui nous a permis d’accéder aux
profils des especes implantées et de 'endommagerDes informations complémentaires
sur la création de défauts dans le cristal ontoBténues par les analyses de spectroscopie
d’absorption UV-visible.

Des implantations d’ions césium et iode ont étéis@as a température ambiante et ont
provoqué la création de désordre dans le crisltaux de désordre augmente rapidement
avec la fluence d’'implantation et atteint son maxim (amorphisation) pour une fluence
correspondant a 0,25 dpa dans le cas de I'implantawvec les ions césium et a 0,3 dpa dans
le cas de limplantation avec les ions iode. Au masm de désordre, I'évolution de
'endommagement avec la fluence implantée suitamebe sigmoide qui peut étre décrite
par le modéle DI/DS. Les recuits post-implantatibane couche amorphe indiquent deux
mécanismes de guérison du désordre : une redgatalh épitaxique au niveau des interfaces
cristal-amorphe débutant a partir de 400 °C et gweistallisation au sein de la couche
amorphe pour des températures supérieures a 1000efendant, la plus haute température
de recuit atteinte dans ce travail (1300 °C) n’a paffit a achever la guérison du désordre.
Par contre lors des implantations a chaud, des émtpes de 400 °C ou 600 °C sont
suffisantes pour maintenir un faible taux d’endorgement dans le cristal et pour prévenir

son amorphisation.
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Les irradiations avec des ions de haute énergiekéhi xénon et plomb) ont été
effectuées a température ambiante et a basse tatmgeésur des échantillons vierges de
carbure de silicium. Les spectres de RBS ne manpas de création de désordre dans les
premiers dixiemes de microns du cristal ou la pdrémergie des ions est dominée par le
pouvoir d’arrét électronique. Par contre, les ggsct’absorption UV-visible indiquent la
présence de défauts qui ont été engendrés paollessons nucléaires au niveau de la fin du
parcours des ions. Sur un cristal préalablememranthgé par des ions de basse énergie, les
irradiations avec les ions de haute énergie omaem une diminution du désordre. Les
irradiations d’une couche amorphe ont provoqué retmecissement. Si le taux de désordre
initial est inférieur a 100%, ces irradiations pettant une guérison importante du désordre.

Les spectres RBS ont permis d’accéder au profilioles (césium ou iode) introduits
dans le cristal par implantation de basse énergiaugmentation de la température
d'implantation ne modifie pas la profondeur d'immiation des ions. Par contre, la
comparaison des spectres pris en direction aléattirde canalisation révele qu'a haute
température, une partie des ions implantés est omitign substitutionnelle. Les recuits
thermiques post-implantation ont mis en évidenaaitgration des ions césium a 1300 °C. Par
contre, aucune diffusion des ions implantés n’acétéstatée sous irradiation avec des ions de
basse ou de haute énergie, que l'irradiation éitténduite a température ambiante ou a 600
°C.

Toutefois, certaines questions demeurent ouvdree®BS en direction de canalisation
ne permettant pas de différencier une structurerpimeod’'une structure polycristalline, il
n'est pas possible de connaitre I'évolution d’'unaahie amorphe lors des recuits thermiques
ou sous irradiation avec des ions de haute éndlgerait donc intéressant de compléter ces
études avec d’autres techniques d’analyses commmidaoscopie €lectronique ou la
spectroscopie de rayons X. D’autre part, la diffasiles ions implantés n’a été observée qu'a
1300 °C, ce qui ne permet pas la détermination cdefficients de diffusion. Il est donc
important de poursuivre les études de recuit alde Ipautes températures. De méme, des
irradiations effectuées a plus de 600 °C (800 °CL@D0 °C par exemple) permettraient de

compléter nos résultats.
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A plus long terme, il serait intéressant de powrguce travail en se placant dans des
conditions d’expérience plus proches de cellesceffiement rencontrées dans un réacteur
nucléaire, tant pour le développement des réactiguatrieme génération que du point de
vue scientifique. Une premiere approche considtaratiliser des polycristaux de carbure de
silicium car les mécanismes décrits dans ce trgmaitamment la diffusion) peuvent étre
modifiés par la présence des grains et des jomtgrdins. En outre, ce travail a montré que
les résultats obtenus en conjuguant deux param@tEsimentaux (comme la température et
lirradiation) sont tres différents de ceux obsand@sque ces mémes parametres sont étudiés
séparément. Dans cette optique, la possibilitéadlier des cristaux avec des ions d’énergies
différentes simultanément (basse et haute énergieegemple) permettrait d'étudier la
synergie entre ces différentes irradiations. Des,ptela aiderait & simuler de maniére plus
réaliste les conditions d’irradiation se dérouldahs un réacteur nucléaire, en particulier la

désintégratiom.
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Annexe 1 : Analyse de la fraction atomique [A-1]

La fraction atomique des atomes implantés dans rigstak peut étre obtenue par
'analyse des spectres de RBS enregistrés en idinegieatoire. La figure 1 montre un spectre
de RBS pris sur un cristal de SiC implanté avecides de césium. Le pic de rétrodiffusion
situé autour de 1200 keV révéle la présence daesestale Cs dans I'échantillon. L'analyse de
ce pic permet d’obtenir la fraction atomique dec@st-a-dire, la concentration des atomes de

Cs dans le cristal.
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Figure 1 : Spectre de RBS enregistré en directiéataire. Pic de Cs
La procédure d’analyse consiste tout d’abord, ianestle bruit de fond par une fonction

exponentielle décroissante ou un polynéme du sedegde passant par les zones du spectre

situées de part et d'autre du pic étudié et detsaites cette estimation du spectre.
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Nous avons vu dans le chapitre 2 que le nombreodpscdans un canal (ou hauteur

H, du canal i) est donné par :

=98 2% (),
cost, [, ]S,
avec :
g : nombre de particules incidentes,
Q : angle solide de détection,

N. : nombre de noyaux diffuseurs,

C : largeur énergétique d’'un canal,

E : énergie des particules juste avant la rétrosiiffi,

KE : énergie des particules juste aprés la rétroslibfu

E,; : énergie des particules a la sortie du cristal,

S etS; :pouvoirs d'arrét aux énergi¢SE et E;; respectivement,
o(E) : section efficace différentielle moyenne pounéégie E, ,

6 : est l'angle d’incidence du faisceau d’analyse.

[Sg } = coKsé? S 0359 Qe : facteur de perte d’énergie pour I'énergie
1 2

2
M, cosf+/MZ—-M? sirfg . :
et K(8)=|— \/ 21 est le facteur cinématiqueM, et M, sont les
M1+M2 1 2

masses atomiques de la particule incidente et atentie diffuseur etd est l'angle de

diffusion.

La section efficace est donnée par la formule :

_(z,2,€ 2 4 {[1_((M1/M2)Sin9)1}/2+c:og}
G(Ei)_( 4E, j (Sinﬁ)4 [1_((M1/M2)Sin9)1%

ou Z,, Z, sont les numéros atomiques de la particule intédende I'atome diffuseur
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Dans notre matrice de carbure de silicium, les memll’atomes de carbone et de silicium
sont les mémes et la fraction atomique de I'atondevient :

N(x)  _ N(¥)

P9 = 0+ NG~ 2x Ny ()

Une fois que la fraction atomique des atomesst déterminée, on peut accéder au
nombre de ces atomes par’quar |'équation :
e Fat (x)
. 1-Fat (X)

X dSiC dX

Ou d.. est la densité du carbure de silicium, c'est-a-@jp612« 16> atome cii.
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Annexe 2 : Analyse du taux de désordre [A-2]

La figure 2 indique les étapes de I'analyse du dfeadans le sous-réseau Si du cristal.
Ce spectre comporte trois composantes :

0 Le pic surface qui est constitué par la rétroditindirecte des Hesur les atomes de
la surface de I'échantillon.

o La remontée du rendement de rétrodiffusion pourélesrgies décroissantes qui est
due a la fraction des Heui, a la suite de leur décanalisation, sont srgrécollision
avec des atomes non déplacés du cristal.

o Le pic de désordre qui est di a la rétrodiffusienlal fraction alignée des particules

d’analyse sur les atomes du cristal qui ont étéadép de leurs sites.

15 T T | T T T T T T T T T T
L (pgzb _
B O  spectre de RBS o] o 7]
- pic surface g © -
L — — fraction décanalisée te o |
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Figure 2 : Spectre de RBS enregistré en direct@rcahalisation. Pic de désordre.

La premiere étape de l'analyse consiste a ajusterpbints expérimentaux du pic
surface par une gaussienne et de soustraire aattposante du spectre. Ensuite, il faut

évaluer la contribution de la fraction décanalidéeur cela, le cristal est considéré comme

157



tel-00161085, version 1 - 9 Jul 2007

étant non désordonné dans la région située imneddétt derriere le pic de désordre et la
contribution de la fraction décanalisée est repr&separ une fonction ad-hqc( E) passant
par les points expérimentaux des régions entoaeaptc de désordre. Cette fonction prend la
forme :

1+ exp[(z— E) /c]

y(E)=k

ou, E est I'énergie des particules rétrodiffusées. Lammeétresa, k, b et ¢ sont explicités

sur la figure 9. En pratique, le paramelreest fixé a I'énergie correspondant au sommet du

pic de désordre. Enfin, le taux de désormésordre( E) est évalué par la formule :

p NY, ( E) -
Désordrg B = NYalé(( E))— );(( E))

avec NY,; ( E) et NY,,(E) sont les valeurs des rendements normalisés obtems les

alé

conditions de canalisation et suivant une direcéilgatoire.
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Annexe 3 : Détermination du taux de désordre au mamum

du pic dendommagement [A-3]

Les spectres de RBS enregistrés en direction dalisation permettent aussi de
déterminer le taux de désordre au maximum du @oabmmagement. La figure 3 montre les
rendements normalisés de canalisation sur un éltbbantierge et un échantillon présentant
une zone désordonnée. Le rendement de canalisdgidéchantillon vierge a été multiplié
par 4 pour rendre la figure plus lisible.

implanté

X (%)

|

0.2 vierge

0,0

o
N
o
o

400

Profondeur

Figure 3 : Spectres de RBS enregistrés en direct®mnanalisation sur un échantillon vierge
et sur un échantillon implanté avec des ions Cs.

La profondeurx, correspond au maximum du pic de désordre et |fopdeur x,

correspond a la fin de ce pic. Le rendement nos@ale canalisation'(x) est calculé par la

formule :
NY.i (¥
X)=——-~,
ATAE
ot NY,; (X) est le nombre de coups enregistrés a la profonkedans le spectre canalisé et
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NY,

alé( x) le nombre de coups dans le spectre aléatoire. Daesistal contenant des défauts,
ce rendement est dd a la rétrodiffusion des padescoanalisées du faisceau d’analyse sur les
défauts du cristal (rétrodiffusion directe) et aéd&rodiffusion des particules décanalisées sur
tous les atomes du cristal (fraction décanalisée)cristal peut contenir plusieurs types de
défauts mais les dislocations participent surtola décanalisation du faisceau d’analyse et
interviennent tres peu dans la rétrodiffusion degete rendement normalisé de canalisation

peut donc s’écrire :
X(¥)=xo (X)*[1-xo (Y Ja (X,
ol X, (X) est la contribution due & la fraction décanaligédaisceaul1- x, (x)|a(x) est

la rétrodiffusion directe sur les défauts du criﬁlaa(x) est la fraction d’atomes déplacés

(taux de désordre) a la profondeur

La décanalisation du faisceau d’analyse est deepidbabilité de décanalisation dans
un cristal parfait et a la présence des défautseg@morphes et dislocations). Puisque le
cristal n'est pas endommagé dans les régionxal, et que la décanalisation due aux

défauts a la profondeux, est égale a la moitié de celle a la profondeurla probabilité de

décanalisation a la profondeyy peut s’écrire :

P(%)0 _%In(l_)((xf—)ij(z(_é:()z ’%)j,

ou y,. est le rendement normalisé de canalisation daristal vierge. Le taux de désordre

au maximum du pic d'endommagement est alors dopaéka formule :

_x(%)=1+[ 1= x. (%) | exd = P( xy) ] |

70 = ) Je P ()]

L’incertitude est donnée par :

Aa(xR)zexp[P(xR)]%+
ol X 0%) L BX(x2 ) L BX(x2 X))
! (R)]{l—xc(xa) R PR Ml e = xj)}'
avec X(X):
0y =00
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