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Résumé de la thése :

Cet, ouvrage s’inscrit dans le but de comprendre les mécanismes liés
a la morphogenése des nanostructures de silicium hydrogéné dans un
réacteur plasma par des techniques de modélisation. Dans un premier
temps les technologies actuelles sont passées en revue afin de répondre
aux attentes actuelles qui leures sont propres. Vient ensuite un rappel
des possibilités d’étude qui sont utilisables dans ce contexte particulier.

Les différentes techniques qui permettent de simuler les trajectoires
des atomes par dynamique moléculaire sont rappelées. Les méthodes
quantiques de calcul de potentiel d’interaction entre les espéces chi-
miques sont ensuite développées pour conclure que seules des méthodes
quantiques semi-empiriques sont suffisament rapides pour pouvoir im-
plémenter un algorithme de dynamique moléculaire quantique sur des
échelles de temps raisonnables.

A partir des outils introduits, une réfléxion sur la nature des états
moléculaires énergétiquement métastables est présentée sur un cas théo-
rique de croissance auto-organisée d’une chaine linéaire d’atomes. Ce
modeéle qui consiste a faire croitre une chaine par 'ajout successif de
’atome qui augmente le moins I’energie électronique de la chaine montre
que le niveau de Fermi est un parameétre essentiel a I’auto-organisation
de la croissance. Ce modéle montre aussi que la structure formée n’est
pas forcément une structure de minimum global d’énergie.



A partir de tous ces outils numériques, la croissance d’agrégats mo-
léculaire peut étre simulée en utilisant comme parameétres les données
issues de calculs de magnéto-hydrodynamique des conditions reignant
au sein des réacteurs plasma (concentration des espéces, intervalle de
temps entre les réactions chimiques, énergie d’impact des réactifs...).
La formation d’agrégats de silicium hydrogéné est ainsi simulée par
captures successives de molécules de silane. Les structures formées en
simulation aux températures de fonctionnement des réacteurs plasma
prédisent la formation d’agrégats sphériques constitués d’un coeur de
silicium amorphe recouvert par de I'hydrogéne. Ces structures ne sont
donc pas dans un état de minimum d’énergie contrairement a certains
résultats expérimentaux. Ces résultats ont cependant été obtenus sans
la prise en compte de la présense d’hydrogéne atomique dans le plasma.

Une étude approfondie de l'effet de I’hydrogéne atomique sur les
structures métastables produites en simulation est donc effectuée. L’étude
de l'interaction de I’hydrogéne atomique sur la surface de 'agrégat per-
met de trouver des proportions de mécanismes (désorption d’hydrogeéne
de type Eley-Rideal, atome chaud ou adsorption sur la surface de ’agré-
gat) en accord avec des expériences de recombinaison sur des surfaces
de silicium. Les interactions de I'hydrogéne atomique avec la surface des
agrégats induisent aussi une modification de I'organisation interne des
atomes de silicium. L’organisation des atomes de silicium interne & agré-
gats en fonction de la taille de I'agrégat (nombre magique) permet de
comprendre pourquoi les observations expérimentales indiquent la pré-
sence de structures cristallines. Enfin cette étude méne a la prédiction
d’une structure particulierement stable qui pourrait servir de germe de
croissance pour les nanofils de silicium.
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