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Introduction

Les techniques exp�erimentales actuelles permettent, grâce �a la microscopie �a

e�et tunnel, de visualiser la croissance des couches minces par d�epôt d'atomes.

D'autre part, la puissance croissante des ordinateurs permet aujourd'hui d'en

faire des mod�eles r�ealistes; ce qui �etait trop cher en temps de calcul et place

m�emoire il y a 10 ans seulement. Ces deux faits permettent d'�etudier et de ten-

ter de comprendre les m�ecanismes de base de cette croissance, dans le but de la

contrôler.

Le principe de la fabrication des couches est tr�es simple : on d�epose des

atomes �a ux constant sur une surface plane. Ces atomes di�usent sur la sur-

face sous l'e�et de l'agitation thermique, se collent lorsqu'ils se rencontrent et

cr�eent ainsi des �̂lots (ils peuvent aussi �a priori se d�ecoller). Malgr�e cette simpli-

cit�e, il est di�cile de pr�edire la morphologie des d�epôts. En e�et, la croissance se

faisant g�en�eralement hors �equilibre thermodynamique, la structure de la couche

sera largement d�etermin�ee par la cin�etique. En changeant les param�etres de l'ex-

p�erience (qui seront autant de degr�es de libert�e), on pourra privil�egier certains

des ph�enom�enes, la morphologie de �lm ainsi que le r�egime de croissance en

�etant consid�erablement a�ect�es. Un de ces param�etres essentiels est la temp�era-

ture du substrat: en e�et, on s'attend �a obtenir des �̂lots assez rami��es dans le

cas d'une faible temp�erature car le temps caract�eristique pour que les atomes se

d�ecollent sera beaucoup plus grand que le temps caract�eristique de la croissance

d�etermin�e par le ux. En revanche, on obtiendra des �̂lots plutôt compacts �a

haute temp�erature puisque les atomes auront le temps de se d�ecoller des �̂lots

et donc ils trouveront les sites �energ�etiquement favorables (�a grand nombre de

voisins) pour former des �̂lots compacts.

Nous introduisons dans ce m�emoire un deuxi�eme param�etre qui nous permettra

de jouer avec la cin�etique et d'obtenir di��erents r�egimes de croissance pour une

temp�erature donn�ee et un ux moyen donn�e : le ux hach�e. Sur une p�eriode

de temps 1=f , le ux Fi est allum�e pendant une fraction du temps d et �eteint

pendant le reste du temps : le ux est alors hach�e �a une fr�equence f et le ux

moyen est alors Fid. Notons que si la temp�erature a une action globale modi�ant

un grand nombre de ph�enom�enes (coe�cients de di�usion, probabilit�e de casser

une liaison . . . ), l'utilisation d'un ux hach�e permet de mieux cibler les e�ets.

On peut ainsi avoir un contrôle des r�egimes de croissance en vue de diverses

applications.
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L'�etude de la croissance des �lms �ns est d'une importance consid�erable et

trouve des applications dans plusieurs domaines tels que les traitements op-

tiques, la protection contre la corrosion et la fabrication des semi-conducteurs

[1]. Nous allons d�evelopper dans ce rapport deux mod�eles de croissance di��e-

rents : dans le premier, nous interdirons aux atomes de se d�ecoller des �̂lots mais

permettrons aux �̂lots de bouger : il s'agit d'un mod�ele d'agr�egation irr�eversible

qui conduit �a des �̂lots rami��es. Dans un deuxi�eme temps, nous �etudierons un

mod�ele d'agr�egation r�eversible, o�u l'on autorisera les atomes �a se d�ecoller des

�̂lots : nous �etablirons dans quelles limites ces mod�eles sont valables.
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Chapitre 1

Mod�ele DDA avec di�usion

des �̂lots

1.1 Introduction

Nous allons essayer de d�ecrire au mieux les exp�eriences faites au laboratoire.

Celles-ci consistent en un d�epôt d'atomes ou d'agr�egats sur une surface jusqu'�a

un taux de couverture donn�e ( nous verrons comment le �xer plus tard ). Nous

allons tout d'abord �etudier le mod�ele DDA : D�epôt, Di�usion, Agr�egation. Ce

mod�ele d'agr�egation irr�eversible permet d'obtenir ,comme nous le verrons une

image de la surface en bon accord avec les r�esultats obtenus dans certaines

exp�eriences.

1.2 D�epôt Di�usion Agr�egation

1.2.1 Description pas �a pas

Ce mod�ele est d�e�ni de la fa�con suivante :

D�epôt
Les particules ( atomes ou agr�egats ), que l'on appellera par la suite monom�eres

pour plus de g�en�eralit�e, sont d�epos�ees au hasard sur un r�eseau carr�e ou trian-

gulaire, avec un ux F par site du r�eseau et par unit�e de temps.

Di�usion
On fait se d�eplacer tous les monom�eres du r�eseau sur une distance d'un site

pendant une unit�e de temps.

Agr�egation
Lorsque deux monom�eres occupent des sites voisins, ils se collent irr�eversible-

ment et forment un �̂lot.

Pr�ecisons en�n que lorsqu'un monom�ere tombe directement sur un �̂lot, il n'a
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(a)

(b) (c)
(d)

Fig. 1.1 { Illustration des ph�enom�enes pris en compte par notre mod�ele : (a)
D�epôt, (b) rencontre monom�ere-monom�ere et donc nucl�eation d'un �̂lot, (c) Dif-
fusion des monom�eres vers les �̂lots, (d) Mouvement des �̂lots

aucun e�et sur le syst�eme et on l'ignore.

la �gure 1.1 r�esume les di��erents processus dont on tiendra compte.

1.2.2 Di�usion des �̂lots

On peut compliquer ce mod�ele en consid�erant que les �̂lots de taille raison-

nable peuvent aussi di�user ( cf �gure 1.1 ). En e�et, dans l'exp�erience, il parait

logique de consid�erer le mouvement des �̂lots; on peut supposer logiquement que

le coe�cient de di�usion d'un �̂lot form�e de n atomes va d�ecrô�tre avec n. Ainsi,

dans notre mod�ele, on instaure d'une part, un coe�cient qui d�ecrô�t en loi de

puissance en fonction de la taille de l'̂�lot ( dans les simulations, nous utiliserons

une loi en 1/n ), et d'autre part, une taille limite �a partir de laquelle les �̂lots ne

sont plus autoris�es �a bouger. On l'appellera Nmovmax.

Remarque :

Lorsque l'on fait di�user les �̂lots, le fait de les faire bouger d'un seul bloc, sans en

changer la forme est bien �evidemment discutable. En e�et, dans l'exp�erience, lors-

qu'un �̂lot compos�e de quelques monom�eres bouge, faire bouger l'̂�lot d'un seul bloc sera

quelque chose de tr�es cher en �energie, et on aura plutôt des mouvements des mono-

m�eres du bord de l'̂�lot. Mais si l'̂�lot est su�samment petit, typiquement, compos�e

d'un nombre de monom�eres inf�erieurs �a 6 ou 7, faire bouger les monom�eres du bord

de l'̂�lot sera pratiquement �equivalent �a faire bouger l'̂�lot d'un bloc, d'autant plus que

le mouvement des gros �̂lots sera tr�es rare en raison de la loi donnant le coe�cient

de di�usion en fonction de la taille de l'̂�lot; c'est pourquoi, les r�esultats de nos simu-

lations resteront valables puisque les Nmovmax utilis�es ne seront jamais sup�erieurs �a 6.
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d/f 1/f t

Flux

Fi

Fig. 1.2 { Illustration du ux hach�e

1.2.3 Flux hach�e

Une des exp�eriences e�ectu�ees au laboratoire, utilise un laser puls�e pour

cr�eer des agr�egats qui se d�eposent ensuite sur une surface de graphite. Ainsi,

cette exp�erience ne s'e�ectue pas avec un ux continu, mais avec un ux, que

l'on peut consid�erer en premi�ere approximation comme hach�e. Nous allons par

cons�equent introduire un ux hach�e dans nos simulations.

D'autre part, d'un point de vue plus th�eorique, il peut être int�eressant de prendre

un ux hach�e au lieu d'un ux continu. En e�et, avec un ux continu, on ar-

rive rapidement �a un �etat "stationnaire", o�u le nombre de monom�eres arrivant

sur le substrat est �egal au nombre de monom�eres disparaissant par agr�egation

avec un autre monom�ere, ou avec un �̂lot. Alors que l'utilisation d'un ux ha-

ch�e permettra d'obtenir des comportements plus int�eressant : notamment, l'�etat

stationnaire dont j'ai parl�e pourra ne jamais être atteint si la p�eriode pendant

laquelle le ux est allum�e est trop courte. On agit alors directement sur la cin�e-

tique.

L'introduction de ce ux hach�e permet d'avoir un param�etre de contrôle de

la croissance suppl�ementaire, ce qui, on esp�ere, nous permettra d'atteindre de

nouveau r�egime de croissance.

La fr�equence du hachage sera nomm�ee f, et on appellera d, la fraction de temps

pendant laquelle le ux est allum�e. La �gure 1.2 illustre la d�ependance du ux

en fonction du temps.

Remarque :

En fait, parler d'�etat stationnaire est un abus de langage. Cet �etat correspond, comme

je l'ai d�ej�a expliqu�e, �a un �equilibre entre le nombre de monom�eres qui disparaissent

par agr�egation et celui qui sont d�epos�es.
On tient simplement compte du fait que l'on a plusieurs �echelles de temps dans ce
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probl�eme : une �echelle de temps rapide ( �evolution de la concentration en monom�eres

) et une �echelle de temps plus lente ( �evolution de la concentration en �̂lots ).

1.2.4 Validit�e du mod�ele

Ce mod�ele interdit aux monom�eres de se d�etacher des �̂lots une fois qu'ils

s'y sont coll�es. Ce mod�ele ne sera donc pas adapt�e aux exp�eriences faites �a

hautes temp�eratures o�u l'�energie d'agitation thermique devient non n�egligeable

par rapport �a l'�energie de liaison entre particules. Les �energies de liaison entre

particules �etant de l'ordre de l'�electron Volts, on peut pr�evoir que ce mod�ele

nous donnera de bons r�esultats jusqu'�a des temp�eratures de l'ordre de la temp�e-

rature ambiante. D'autre part, ce mod�ele est bien adapt�e au d�epôt d'agr�egats,

puisque ces derniers cr�eeront des liaisons fortes entre eux lors de leurs rencontre.

D'autre part, on peut d'ores et d�ej�a pr�edire que les �̂lots obtenus seront rami��es

et ce mod�ele ne permettra pas d'obtenir des �̂lots compacts ( car une particule

donn�ee ne se placera pas de mani�ere privil�egi�ee dans un site avec beaucoup de

voisins ).

1.3 R�esultats pr�eliminaires

1.3.1 Densit�e d'̂�lots en fonction du temps

Examinons la densit�e d'̂�lots ( densit�e moyenne ) en fonction du taux de cou-

verture ( ou du temps ) dans le cas le plus simple, o�u l'on a un Nmovmax �egal �a 1

( seuls les monom�eres sont autoris�es �a bouger ) et pour un ux continu. Comme

on l'observe sur la �gure 1.3, la densit�e en �̂lots commence par augmenter : en

e�et, les monom�eres di�usent, se rencontrent et cr�eent des �̂lots; La densit�e passe

ensuite par un maximum: on ne cr�ee plus d'̂�lot, tous les monom�eres arrivant

vont se coller sur un �̂lot d�ej�a existant, ils n'ont pas le temps de se coller entre

eux car la distance moyenne entre �̂lot ( qui est de l'ordre de N�1=2, o�u N est

la densit�e en �̂lots ) est plus courte que la distance moyenne entre monom�eres;

puis la densit�e diminue : les �̂lots deviennent de plus en plus gros et �nissent par

se toucher, le nombre d'̂�lots diminue alors.

La densit�e d'̂�lots atteint son maximum pour un taux de couverture d'environ

0.15.

Dor�enavant, nous allons nous �xer une valeur du taux de couverture �a partir

duquel nous arrêterons les simulations, cette valeur sera prise �egale �a 0.15 et

correspond au maximum de la densit�e en �̂lots.

Nous allons rappeler �a pr�esent les r�esultats th�eoriques pour un Nmovmax �egal

�a 1, dans le cas d'un ux hach�e obtenus par Jensen et Niemeyer [2].
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Fig. 1.3 { Variation de la densit�e en �̂lots et en monom�eres en fonction du taux
de couverture, pour un ux continu de 1E-7, un Nmovmax de 1.

1.3.2 Lois d'�echelle

Dans le cas o�u seul les monom�eres bougent, il a d�ej�a �et�e montr�e que l'on

peut pr�evoir les variations de la densit�e d'̂�lots en fonction du ux Fi ( valeur
du ux lorsque ce dernier est allum�e ), de la fr�equence f, et de la fraction d de

temps pendant laquelle le ux est allum�e ( cf �gure 1.2) [2].

Si on appelle �m, le temps n�ecessaire au syst�eme pour atteindre l'�etat "station-

naire" ( pour la concentration en monom�eres ) dont j'ai parl�e ci-dessus, alors

on peut distinguer trois r�egimes :

Pour les faibles fr�equences(�m � d=f), la concentration moyenne en monom�eres

atteint sa valeur d'�etat stationnaire presque instantan�ement lorsque le ux est

allum�e, et s'annule instantan�ement lorsque le ux est �eteint, ainsi rien ne se

passe lorsque le ux est �eteint.

Par cons�equent, la loi suivi par la densit�e d'̂�lot est alors la même que pour un

ux continu :

Nbf �

�
Fi
D

��
(1.1)

Avec � = 0:36 [3].

Pour les fr�equences interm�ediaires, o�u d=f � �m � 1=f , la concentration n'at-

teint alors jamais son �etat stable, elle n'arrête pas de uctuer, s'annulant avant

la �n de chaque p�eriode. La loi d'�echelle obtenue par Jensen et Niemeyer [2]

est alors la suivante :
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N �

�
Fid

f

�1=2

(1.2)

Dans le cas des hautes fr�equences �m � 1=f , la densit�e en monom�eres n'a pas

le temps de retourner �a 0 lors de chaque p�eriode, et ainsi, on va atteindre un

�etat stable, les monom�eres voyant en fait, un ux moyen arrivant sur eux, c'est

�a dire Fav = Fid :

Nhf �

�
Fid

D

��
(1.3)

1.3.3 R�esultats des simulations

Lorsqu'on trace la densit�e en �̂lots en fonction de la fr�equence ( �gure 1.4 )

[2], on voit alors tr�es nettement trois r�egimes : Deux r�egimes hautes et basses

fr�equences o�u la densit�e en �̂lot ne d�epend pas de la fr�equence, et un r�egime

interm�ediaire, o�u l'on retrouve une pente de coe�cient directeur 1=2 en accord

avec les lois d'�echelle cit�ees ci-dessus. On peut d'autre part remarquer, que le

saut de densit�e entre les deux r�egimes hautes et basses fr�equences, correspond

bien �a un rapport des densit�es
Nhf

Nbf
=
�
Fav
F

��
= d�.

Apr�es avoir rappeler ces quelques r�esultats, nous allons maintenant nous int�e-

resser au cas o�u le Nmovmax est sup�erieur �a 1, ce qui a �et�e l'objet de mon stage.

1.4 Pr�ediction th�eorique (Nmovmax=2)

Cette partie va être consacr�ee �a l'�etude du cas o�u les dim�eres bougent. On

peut s'attendre �a des changements par rapport au cas pr�ec�edent : en e�et, lorsque

le ux est �eteint, par exemple, alors que dans le r�egime basse fr�equence, on avait

plus de monom�eres et donc rien ne se passait; avec le mouvement des dim�eres,

on peut esp�erer que ceux-ci di�usent et modi�ent les r�esultats obtenus.

1.4.1 Flux continu

Nous allons ici traiter le cas du ux continu, dont les r�esultats pourront être

r�eutilis�es dans le cas du ux hach�e. Appelons �1 la densit�e moyenne de mono-

m�eres, �2 celle des dim�eres et en�n N la densit�e des �̂lots de taille sup�erieure �a

deux. On nommeraD1 le coe�cient de di�usion des monom�eres et D2 celui des

dim�eres. Dans toutes la suite, nous supposerons que D1 et D2 sont du même

ordre de grandeur.

Remarque :

Les densit�es que nous avons d�e�nies sont des densit�es moyenn�ees sur le r�eseau. On

ne tient donc pas compte des inhomog�en�eit�e d'espace, mais on �etudie simplement les

variations temporelles de ces quantit�es.
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Fig. 1.4 { Variation de la densit�e en �̂lots en fonction de la fr�equence, pour
un ux de 1E-7, des valeurs di��erentes de la dur�ee : d=0.5 (cercles), d=0.1
(carr�es), d=0.01 (losanges), d=0.001 (Triangles). La droite a une pente de 0.5
en bonne accord avec les pr�edictions. Courbe tir�e de [2]
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Mise en �equation du probl�eme

D�eterminons les �equations que doivent v�eri�er �1, �2 et N . Nous allons uti-

liser des �equations approch�ees qui ont d�ej�a permis [3, 4, 5, 6] d'obtenir une

bonne description des ph�enom�enes observ�es.

Pour ce qui est des monom�eres :

d�1
dt

= F �D1(�1)
2
�D1�1N �D1�1�2 (1.4)

Dans le membre de droite, le premier terme d�esigne le d�epôt des monom�eres

sur la surface. Le trois derniers termes d�esignent la diminution du nombre de

monom�eres par agr�egation monom�ere-monom�ere, monom�ere-̂�lot et monom�ere-

dim�ere.

Remarque :

Rigoureusement, le terme d'agr�egation monom�ere-monom�ere, par exemple devrait

s'�ecrire ��1�1, o�u �1 serait l'�equivalent d'une section e�cace pour ces rencontres;

mais il a �et�e d�emontr�e [4] que �1 valait D1�1 dans l'approximation du champ moyen,

ce qui valide notre expression.

Pour ce qui est des dim�eres :

d�2
dt

= D1(�1)
2
�D2�2N �D1�1�2 �D2(�2)

2 (1.5)

Dans le membre de droite, le premier terme d�esigne la cr�eation de dim�ere par

agr�egation monom�ere-monom�ere. Les trois derniers termes d�esignent la dispari-

tion des dim�eres par agr�egation dim�ere-̂�lot, dim�ere-monom�ere et dim�ere-dim�ere.

On a volontairement omis tous les facteurs num�eriques �etant donn�e que l'on

cherche des lois d'�echelle.

On se place dans le r�egime "stationnaire" ( _�1 = _�2 = 0 ) dont j'ai parl�e aupa-

ravant, et donc, on a :

F = D1(�1)
2 +D1�1N +D1�1�2 (1.6)

D1(�1)
2 = D2�2N +D1�1�2 +D2(�2)

2 (1.7)

Ils nous restent une derni�ere �equation �a d�eterminer pour avoir autant d'�equa-

tions que d'inconnues ( les inconnues �etant �1; �2; N ).

Soit 1=�nucl le taux de nucl�eation par unit�e de temps et unit�e de surface. La

nucl�eation d'un �̂lot se produit avec une probabilit�e : D2(�2)
2 + D1�1�2 et par

cons�equent, on a :

1=�nucl = D2(�2)
2 +D1�1�2 (1.8)

D'autre part, un seul �̂lot occupe, en moyenne l'aire d�e�nie par l2s = 1=N , on ne

doit avoir qu'une seule nucl�eation possible en moyenne dans cette aire pendant

le temps tc n�ecessaire �a la croissance des �̂lots pour arriver au contact. Et donc :

1=�nucl =
N

tc
(1.9)
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Or l'aire d'un �̂lot de taille R croit par capture des monom�eres qui tombent

dans une aire d'ordre l2s = 1=N et donc R2 = Ft
N
. Pour t = tc, on doit avoir

R2 = l2s = 1=N et donc tc = 1=F . Les �equations (1.8) et (1.9) nous donnent
donc :

FN = D2(�2)
2 +D1�1�2 (1.10)

On a donc �a pr�esent les trois �equations qui doivent nous permettent de r�esoudre

le probl�eme.

F = D1(�1)
2 +D1�1N +D1�1�2 (1.11)

D1(�1)
2 = D2�2N +D1�1�2 +D2(�2)

2 (1.12)

FN = D2(�2)
2 +D1�1�2 (1.13)

R�esolution et lois d'�echelle

Nous allons �a pr�esent essayer de r�esoudre ces �equations a�n de d�eterminer

la densit�e d'̂�lots en fonction des param�etres du probl�eme : F,D1,D2.

On remarque que ces �equations sont non-lin�eaires et qu'il va par cons�equent,

être di�cile de les r�esoudre sans approximation.

Nous allons faire une premi�ere approximation qui consiste �a dire que la densit�e

en dim�eres est n�egligeable par rapport �a la densit�e en �̂lots, hypoth�ese que nous

v�eri�erons �a posteriori. On peut donc �eliminer le terme en (�2)
2 dans l'�equation

(1.12) et le terme en D1�1�2 dans l'�equation (1.11).

Les �equations se r�eduisent alors �a :

F = D1(�1)
2 +D1�1N (1.14)

D1(�1)
2 = D2�2N +D1�1�2 (1.15)

FN = D2(�2)
2 +D1�1�2 (1.16)

Si dans l'�equation (1.14), on pose �1 =
�

F
D1N

�
�1 o�u �1 est la nouvelle variable

sans dimension d'ordre 1, on obtient alors l'�equation sans dimension :

1 = �1 + �2
1 (1.17)

o�u  = F
D1N2 .

On peut interpr�eter  comme
�1max

N
, ou encore comme �1

�N
o�u �1 =

1
D1N

est le

temps que met un monom�ere pour aller se coller sur un �̂lot, et �N = N
F

est le

temps s�eparant deux d�epôts de particules dans une aire l2s = 1=N . Nous allons

nous placer dans le cas  << 1, le nombre de monom�eres est tr�es inf�erieur

au nombre d'̂�lots, ce qui a pour cons�equence que le ux est su�samment faible

pour que l'�elimination des monom�eres se fassent majoritairement par agr�egation

monom�ere-̂�lot ( nos simulations seront toujours e�ectu�ees dans ce cas ). On

obtient donc directement �1 = F
D1N

. En r�einjectant dans l'�equation (1.15), on

obtient :

�2(1 +
D1

D2

) =
D1

D2N

�
F

D1N

�2

(1.18)
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Et donc d'apr�es notre hypoth�ese sur  et puisqu'on a suppos�e au d�epart D1

D2

� 1 :

�2 �
D1

D2N

�
F

D1N

�2

(1.19)

On est alors en mesure de v�eri�er notre premi�ere hypoth�ese, �a savoir �2 petit

devant N :
�2
N
�

D1

D2

2 � 1 (1.20)

Puis en�n en r�eintroduisant dans (1.16),on obtient :

N5 =
D1

D2

�
F

D1

�2

(1 + ) (1.21)

Soit :

N �

�
F

D1

� 2

5

(1.22)

Rappelons que la seule hypoth�ese que l'on a faite est  � 1, ce qui correspond

�a
�

F
D1

�1=5
� 1, ce qui sera toujours le cas dans nos simulations puisque

�
F
D1

�
sera toujours inf�erieur �a 10�5. Remarquons que l'exposant trouv�e est 2=5, alors
que dans le cas o�u seuls les monom�eres peuvent bouger, on avait un coe�cient

0.36. Cette di��erence de pente est su�samment importante pour être mise en

�evidence par nos simulations comme nous le verrons ci-dessous.

Apr�es avoir obtenu la loi donnant la densit�e d'̂�lots en fonction du ux dans le

cas du ux continu, d�eterminons maintenant la loi dans le cas d'un ux hach�e.

1.4.2 Flux Hach�e

Commeauparavant, j'appelerai �m le temps pour atteindre l'�etat stationnaire

dont j'ai parl�e, on distinguera donc �m1
pour les monom�eres et �m2

pour les

dim�eres; on supposera que ces temps sont du même ordre de grandeur mais ne

sont pas �egaux ( hypoth�ese D1 � D2). On distingue alors les trois r�egimes que

l'on avait d�ej�a distingu�es dans le cas o�u seuls les monom�eres bougeaient.

Pour les faibles fr�equences(�m1
; �m2

� d=f), comme auparavant, le syst�eme ne

voit que le ux instantan�e et il ne se passe rien dans la phase o�u le ux est

�eteint, on a donc :

N �

�
Fi
D1

� 2

5

(1.23)

Pour les hautes fr�equences(�m1
; �m2

� 1=f), de même, le syst�eme ne voit qu'un

ux moyen et donc la loi d'�echelle s'�ecrit :

N �

�
Fid

D1

� 2

5

(1.24)
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Fig. 1.5 { �Evolution du nombre de monom�eres ( courbe en noir ) et de dim�eres
( courbe en gris ) en fonction du temps ( mesur�e en par unit�e de p�eriode). Ces
courbes ont �et�e obtenues sur un r�eseau de L=400 pour une dur�ee de 0.01, une
fr�equence 3E-5, un ux de 7E-7, avec un Nmovmax de 2 et pour un taux de
couverture de 0.002 ( on a choisi un taux aussi faible pour avoir un nombre
de monom�eres et de dim�eres assez important). D'autre part, pour que le graphe
soit plus lisible, on a e�ectu�e une moyenne sur 100 points ( c'est pourquoi les
concentrations en monom�eres et en dim�eres commencent �a crô�tre avant le d�ebut
de chaque p�eriode ).
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Pour le cas des fr�equences interm�ediaires(d=f � �m1
; �m2

� 1=f), nous ne

pouvons nous ramener au cas du ux continu, e�ectuons donc un bilan d�etaill�e.

A chaque p�eriode, les densit�es en monom�eres et en dim�eres commencent par

augmenter, passent par un maximum lorsque le ux est coup�e, puis diminuent

et s'annulent �a la �n de la p�eriode : la �gure 1.5 montre cette �evolution obtenue

par simulation.On va donc être oblig�e de r�esoudre directement les �equations qui

r�egissent ces quantit�es et de les int�egrer sur chaque p�eriode, puis de d�enombrer

le nombre de p�eriode.

Les �equations que l'on va utiliser sont les �equations (1.4) et (1.5), o�u l'on va

directement faire les approximations  � 1 et �2 � N ce qui nous am�ene aux

�equations ( pour t < d=f soit le ux est allum�e ):

d�1
dt

= F �D1�1N (1.25)

d�2
dt

= D1(�1)
2
�D2�2N (1.26)

La r�esolution de ces �equations (�a N constant) nous donne ( les conditions aux

limites sont �1(t = 0) = 0 et �2(t = 0) = 0 ) :

�1 =
F

D1N
(1� exp(�t=�m1

)) (1.27)

�2 =
D1

D2N

�
F

D1N

�2�
1� exp(�t=�m2

)�
2D2

D2 �D1

(exp(�t=�m1
)� exp(�t=�m2

)

�

+
D1

D2N

�
F

D1N

�2�
D2

D2 � 2D1

(exp(�2t=�m1
)� exp(�t=�m2

))

�
(1.28)

o�u �m1
= 1

D1N
et �m2

= 1
D2N

( suppos�es constants �a l'�echelle d'une p�eriode ).

On en d�eduit alors la valeur maximale de ces densit�es pour le temps d=f . Mais

�etant donn�e qu'on a suppos�e d=f � �m1
; �m2

, on peut faire un d�eveloppement

limit�e �a l'ordre le plus bas en d
f�mi

; on obtient alors :

�1(t = d=f) = Fd=f (1.29)

�2(t = d=f) =
D1

3
F 2(d=f)3 (1.30)

Puis, de même, on r�esout les �equations dans le cas o�u le ux est �eteint et on

trouve :

�1 = Fd=f exp(�t=�m1
) (1.31)

�2 =
D1

3
F 2(d=f)3 exp(�t=�m2

) +�
Fd

f

�2
D1

(D2 � 2D1)N
(exp(�2t=�m1

) � exp(�t=�m2
)) (1.32)
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On peut maintenant calculer l'accroissement de la densit�e en �̂lot �a chaque cycle :

�Nperiode =

Z
cycle

D1�1�2dt (1.33)

=
D2

1

3N (D2 +D1)
F 3(d=f)4 +

(Fd=f)
3 1

N2(D1 +D2)
+

D2
1F

3

15
(d=f)5 (1.34)

Que l'on peut mettre sous la forme:

�Nperiode = (Fd=f)
3 1

N2(D1 +D2)

 
d

f�m1

+ 1 +

�
d

f�m1

�2

(1 +
�m1

�m2

)

!

(1.35)

Des trois termes du membres de droite, c'est le deuxi�eme terme le plus important

( il a la plus petite puissance de d
f�m1

que l'on a suppos�e tr�es inf�erieur �a 1 ) et

on a donc:

�Nperiode �

�
Fd

f

�3
1

N2(D1 +D2)
(1.36)

soit :

�N3
periode � (Fd=f)

3 1

(D1 +D2)
(1.37)

Or, pour un taux de couverture Cove, le nombre de p�eriodes e�ectu�ees est :

nperiode = Cove(Fd=f)�1
� (Fd=f)�1 (1.38)

Et donc on trouve �nalement une loi d'�echelle pour le cas des r�egimes interm�e-

diaires :

N �

�
Fd

f

�2=3
1

(D1 +D2)1=3
(1.39)

1.5 Algorithme et programmation

La programmation du mod�ele utilis�e n�ecessite quelques pr�ecisions. En e�et,

on doit �a la fois d�eposer des particules sur le r�eseau, en faire di�user, et compter

le temps correctement ( ce qui est essentiel pour le ux hach�e ).

1.5.1 Comptage du temps

A�n de compter le temps correctement, on e�ectue une simulation Monte-

Carlo. Pendant une unit�e de temps � , on doit faire bouger NClueff �̂lots ( ce
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qui comprend �a la fois les monom�eres et les �̂lots de taille inf�erieure �a Nmovmax

), et d�eposer Drops particules ( o�u Drops est le produit du ux incident par la

surface du r�eseau et par � ).Dans nos simulations, on e�ectuera une seule de ces

op�erations pendant le temps dt = �=(Drops+NClueff) : le d�epôt de particules
sera fait avec une probabilit�e Drops=(Drops + NClueff) et la di�usion d'une

particule avec une probabilit�e NClueff=(Drops + NClueff).

V�eri�cations

V�eri�ons que cette analyse est bien compatible avec le ph�enom�ene physique :

une particule di�use en un temps dt = �=(Drops + NClueff), et la probabi-

lit�e de faire di�user la particule est P = NClueff=(Drops + NClueff), on a

donc P=dt = NClueff=� particules qui di�use par unit�e de temps ou encore

NClueff particules qui di�usent pendant le temps � ; on v�eri�erait de même

que Drops particules sont d�epos�ees pendant un temps � , ce qui valide donc bien
notre algorithme.

Remarque : unit�e de temps

Nous n'avons pas pr�ecis�e quelle �etait l'unit�e de temps et comment la d�etermi-

ner. � repr�esente le temps mis par une particule pour passer d'un site du r�eseau

au site voisin, donc si a est le pas du r�eseau ( que l'on peut prendre �egal �a la

taille moyennes des monom�eres ), on peut relier a �a � �a l'aide du coe�cient de

di�usion D des monom�eres :

4a2 = D� (1.40)

Dans la plupart de nos simulations nous avons normalis�e le temps en posant

� = 1, et en le prenant comme unit�e de temps. Et de même, nous avons norma-

lis�e les longueurs en prenant a=1.

L'�equation (1.40) nous permettra de faire le lien entre les r�esultats de nos simu-

lations et les r�esultats obtenus dans les exp�eriences.

1.5.2 Flux hach�e

La pr�esence du ux hach�e complique l�eg�erement l'analyse faite ci-dessus. En

e�et, le fait que le ux incident passe de Fi �a 0 peut poser un probl�eme : si, par

exemple au temps t, le ux vaut Fi mais qu'au temps t+dt, on est dans le r�egime

o�u le ux est nul ( cf �gure 1.6 ), on ferait d�eposer trop de particules en suivant

le raisonnement ci-dessus. Pour r�etablir le bilan lorsque l'on se trouve dans ce

cas, on rajoute une probabilit�e d'e�ectuer une action qui vaut dt=(tchge � t) o�u
tchge est le moment o�u le ux change de valeur.

1.5.3 Di�usion des �̂lots

Pour pouvoir faire di�user les �̂lots, on est oblig�e de mettre la taille et la

position de chaque �̂lot dans un tableau, et de modi�er ce tableau apr�es chaque
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t

Flux

d/f 1/f

Time
dt

Fig. 1.6 { Illustration du cas o�u le ux est nul en t+dt

op�eration, soit de di�usion, soit de d�eposition. Ces op�erations compliquent et

ralentissent consid�erablement le programme.

1.6 R�esultats obtenus

1.6.1 Morphologie du �lm

On peut voir sur la �gure 1.7, la morphologie du �lm pour diverses valeurs

de la fr�equence, et pour une même dur�ee de 0.1.

On observera tout d'abord que les �̂lots sont rami��es, comme on avait pu le

pr�edire. D'autre part, on voit assez nettement que les �̂lots sont plus gros et

moins nombreux dans le cas o�u la fr�equence du d�epôt est faible : on a d�ej�a

expliqu�e et pr�edit ce ph�enom�ene : �a basse fr�equence, tout se passe comme si on

avait un ux instantan�e, et �a haute fr�equence tout se passe comme si on avait

un ux moyen ( donc petit ).

D'autre part, on pourra comparer cette morphologie avec la morphologie des

�lms obtenus dans les exp�eriences. La �gure 1.8 pr�esente une photographie d'un

�lm obtenu par d�epôt d'atomes d'antimoine sur une surface de graphite avec un

ux continu : on remarquera que nos r�esultats obtenus par simulations sont en

bon accord avec cette photographie ( en particulier, le �lm obtenu aux basses

fr�equences qui donne les mêmes r�esultats qu'en ux continu dans les simulations

).



CHAPITRE 1. MOD�ELE DDA AVEC DIFFUSION DES ÎLOTS 18
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Fig. 1.7 { Morphologies du r�eseau pour un même ux de 1E-7 une dur�ee de
0.1, un Nmovmax de 2, un taux de couverture de 0.15 et pour des valeurs de la
fr�equence di��erente : a) f=1E-8, b) f=3E-5 , c) f=1E-1
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Fig. 1.8 { Photographie de la morphologie du �lm obtenu par microscopie
�electronique �a transmission pour un d�epôt d'agr�egats d'antimoine compos�e en
moyenne de 2300 atomes sur du graphite, pour un ux continu de 1.68E-3 Agr�e-
gats/sites/s �a une temp�erature de 353 K.
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0.0 0.1 0.2 0.3
Taux de couverture

0.0e+00

4.0e−04

8.0e−04

D
en

si
te

 d
’il

ot
s

a)

b)

c)

Fig. 1.9 { Variation de la densit�e en �̂lots en fonction du taux de couverture, pour
un ux de 1E-7, une dur�ee de 0.1, un Nmovmax de 2 et des valeurs di��erentes
de la fr�equence : a) f = 1E-9, b) f = 3E-5 , c) f = 0.9

1.6.2 Densit�e en fonction du taux de couverture

Sur la �gure 1.9, on a trac�e la densit�e en �̂lots en fonction du taux de cou-

verture. On observe, comme dans le cas o�u il n'y avait que les monom�eres qui

bougeaient que cette densit�e passe bien par un maximum pour une valeur du

taux de couverture de 0.15. On peut interpr�eter comme au 1.3.1 chaque phase

des courbes.

1.6.3 Densit�e en fonction de la fr�equence

Sur la �gure 1.10, on a trac�e la densit�e en fonction de la fr�equence pour un

Nmovmax�egal �a 2. On a superpos�e plusieurs courbes pour des valeurs di��erentes

de la dur�ee.

On retrouve le même type de courbe que celle trouv�ee par Jensen et Niemeyer [2],

mais les densit�es sont plus faibles : ceci est tout �a fait normal, si les dim�eres sont

mobiles, ils vont eux aussi aller se coller aux �̂lots, et donc par cons�equent, le

nombre d'̂�lots sera plus faible.

On observe donc bien les trois r�egimes pr�edits, et on peut v�eri�er que le rapport

des densit�es des deux r�egimes hautes et basses fr�equences correspond bien �a

d2=5, valeur pr�edite ci-dessus.
La pente du r�egime interm�ediaire mesur�ee dans le cas o�u d = 0:0001, vaut
0.70, ce qui est assez proche de l'exposant 2=3 obtenu par le calcul; et on voit



CHAPITRE 1. MOD�ELE DDA AVEC DIFFUSION DES ÎLOTS 21
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Fig. 1.10 { Densit�e en �̂lots en fonction de la fr�equence, ces courbes ont �et�e
obtenues pour un Nmovmax de 2, un ux normalis�e de 1E-7 et pour des valeurs
di��erentes de la dur�ee de la taille du r�eseau : d=0.1 et L=400 (losange); d=0.001
et L=400 (carr�ee); d=0.0001 et L=1500 (cercle). La droite en noir a une pente
2/3.

d'autre part, que le points sont relativement bien align�es et se placent assez

bien sur la droite de pente 2/3 que l'on a ajust�ee. Les r�esultats th�eoriques

�etablis pr�ec�edemment sont donc en bon accord avec les r�esultats obtenus par

les simulations.

1.6.4 Densit�e en fonction du ux

Sur la �gure 1.11, on a trac�e la densit�e d'̂�lots en fonction du ux ( il s'agit du

ux normalis�e c'est �a dire de F
D1

) pour des valeurs di��erentes de la fr�equence,

pour une dur�ee de 0.1 pour la �gure de gauche et une dur�ee de 0.01 pour la

�gure de droite. On observe sur ces deux �gures, tout d'abord que les points de

deux courbes sup�erieures et inf�erieures sont bien align�es : La pente de la ligne

noire est de 0.4, on a donc un tr�es bon accord avec les pr�evisions th�eoriques.

On peut d'autre part v�eri�er que l'�ecart entre les deux courbes en ordonn�ee est

bien conforme �a log(d2=5). Pour ces deux courbes, on se situe en fait, dans le

cas �1; �2� d=f ( courbe sup�erieure ) et 1=f � �1; �2 ( courbe inf�erieur ).
On a trac�e d'autre part, la courbe interm�ediaire o�u l'on change de r�egime. Pour

tracer cette courbe, la fr�equence est �x�ee tout au long, mais �etant donn�e que

la densit�e des �̂lots �evolue, les �1 et �2 �evoluent et permettent de changer de

r�egimes.
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Fig. 1.12 { Densit�e en �̂lots en fonction de la fr�equence pour une dur�ee de 0.1
sur un r�eseau de L=400, pour un ux normalis�e de 1E-7 et pour des valeurs
di��erentes du Nmovmax : Nmovmax=1 (cercles), Nmovmax=2 (carr�es), Nmov-
max=3 (losanges), Nmovmax=4 (triangles vers le haut), Nmovmax=5 (triangles
vers la gauche), Nmovmax=7 (triangles vers le bas)
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Fig. 1.13 { Densit�e d'̂�lots en fonction de la fr�equence pour un Nmovmax de
2, une dur�ee de 0.1, un ux de 10�7, et des valeurs di��erentes de la taille du
r�eseau : L=30 pour la courbe avec les cercles, L=100 pour les carr�es et L=400
pour les triangles.

1.6.6 Fluctuation et taille du r�eseau

Sur la �gure 1.13, on a trac�e la variation de la densit�e d'̂�lots en fonction de

la fr�equence pour des tailles de r�eseau di��erentes. On observe qu'avec un petit

r�eseau, on obtient des uctuations tr�es importantes. En e�et, �a densit�e en �̂lots

donn�ee, un petit r�eseau accueillera moins d'̂�lots qu'un gros r�eseau. Et comme

le nombre de ces �̂lots est susceptible de uctuer un peu par rapport �a la valeur

moyenne, une uctuation de un �̂lot aura une grosse contribution sur la densit�e

en �̂lots si l'on utilise un petit r�eseau. Le cas limite �etant celui o�u la taille du

r�eseau est trop petite pour accueillir un �̂lot : c'est ce que l'on observe pour une

taille de r�eseau L=30.

1.7 Interpr�etation de donn�ees exp�erimentales

Des exp�eriences e�ectu�ees au D�epartement de Physique des Mat�eriaux �a

Lyon en e�ectuant un d�epôt d'agr�egats d'or sur une surface de graphite, ont

permis d'obtenir la densit�e en �̂lots pour deux valeurs di��erentes de la temp�e-

rature. Les agr�egats �etant form�es �a l'aide d'une impulsion laser, le d�epôt se fait

de mani�ere hach�e, et ainsi on peut mod�eliser ce d�epôt par un ux hach�e.
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Les donn�ees et les r�esultats de l'exp�erience sont les suivants :

- la fr�equence du laser f = 10 Hz.

- la dur�ee ( approximative ) du d�epôt d = 0.001.

- la valeur du ux F = 6 agr�egats/sites.

- les densit�es d'̂�lots obtenus pour deux temp�eratures di��erentes : �a T = 150�C,
N = 2:10�5 �̂lots/site; et �a T = 30�C, N = 5:10�5 �̂lots/site. Connaissant ces

donn�ees, nous allons en d�eduire les coe�cients de di�usion des agr�egats sur une

surface de graphite.

Remarque:

Les valeurs des ux et des densit�es en �̂lots sont mesur�es par unit�e de surface ( soit en

m
�2 ), puis en supposant que l'�equivalent de la maille du r�eseau de nos simulations

correspond �a la taille moyenne des agr�egats, on en d�eduit facilement les densit�es don-

n�ees ci dessus en �̂lots/sites.

Dans la plupart de nos simulations nous avons pris comme unit�e de temps, le

temps de di�usion d'un site �a un autre. �Etablissons la passerelle entre les valeurs

r�eelles mesur�ees dans les exp�eriences et les valeurs utilis�ees dans nos simulations.

Valeurs R�eelles Mod�elisation

- � : temps de di�usion - 1 : temps de di�usion

d'un site �a un site voisin. d'un site �a l'autre.

- t : temps - t0 = t=� : temps de la simulation.

- F ux incident mesur�e - F 0 = � � F : ux incident.

en agr�egats/sites/s.

- �m temps de - � 0m = �m=�
relaxation des monom�eres.

- f : fr�equence - f 0 = f � � : la fr�equence

Pour pouvoir d�eterminer le � , il faut tout d'abord d�eterminer quelle loi d'�echelle

va-t-on utiliser, ou en d'autres termes dans quel r�egime se situe-t-on : � 0m � d=f 0,
d=f 0 � � 0m � 1=f 0 ou encore 1=f 0 � � 0m. Comme on ne peut pas le savoir �a

priori, nous allons faire des hypoth�eses et les v�eri�er �a posteriori.

Les lois d'�echelle obtenues sont, dans les cas � 0m � d=f 0 et � 0m � 1=f 0 de la

forme N � �F 0� o�u � et le coe�cient de proportionnalit�e qui vaut environ 0.5

et � qui vaut 0.4 si l'on suppose un Nmovmax �egal �a 2 et F 0 est soit le ux

incident dans le premier cas soit le ux moyen dans le deuxi�eme. On obtient

alors en utilisant la passerelle ci-dessus :

� =
1

F

�
N

�

�1=�

(1.41)

Si l'on suppose � 0m � d=f 0, on obtient alors :

� = 1:67E � 11 pour T = 30�C
� = 1:69E � 12 pour T = 150�C
On v�eri�e alors �a posteriori la condition � 0m � d=f 0 :

� � f

N
� 5E � 6� d T = 30�C
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Fig. 1.14 { Densit�e d'̂�lots en fonction du temps � pour un Nmovmax de 2, une
dur�ee de 10�3, un ux de 6 et pour une taille du r�eseau L=1000. Les points
correspondant �a l'exp�erience sont rep�er�ees par les lignes en pointill�e.

� � f

N
� 2E � 5� d T = 150�C

Si l'on suppose � 0m � 1=f 0, cette hypoth�ese n'est pas v�eri��ee �a posteriori.

Il existe une autre alternative �a cette analyse : on peut directement faire calculer

par l'ordinateur la courbe de la densit�e en fonction de temps � , en esp�erant qu'�a

une seule valeur de la densit�e correspond une seule valeur du temps � . Cette
courbe est trac�ee sur la �gure 1.14. On peut alors en d�eduire la valeurs du �
pour les deux valeurs de la temp�erature :

T = 150�C � = 5:6E � 12

T = 30�C � = 4:3E � 11

On obtient donc des temps de di�usion des agr�egats du même ordre de grandeur

dans les deux calculs, mais surtout ces temps sont �etonnamment court.

Devant des temps aussi court, on peut s'interroger sur l'interpr�etation physique

de ces temps ( apr�es s'être interrog�e sur la validit�e du calcul ! ) : ces temps

correspondent au temps de di�usion de traceurs �a la surface du solide, ils ne

correspondent pas aux temps de di�usion macroscopiques de la loi de Fick, il est

donc normal que ces temps soient tr�es courts. D'autre part, nous n'avons pas
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tenu compte d'une �eventuelle �evaporation des atomes sur le substrat : cet e�et

aurait pour cons�equence de diminuer le nombre d'̂�lots, et donc de sous �evaluer

le temps de di�usion ( cf �gure 1.14 ) ce qui impliquerait que les temps donn�es

ci-dessus sont un peu plus petit qu'en r�ealit�e. Malheureusement, premi�erement,

les simulations en tenant compte de l'�evaporation ne permettent pas de remonter

�a � parce qu'elles font intervenir deux temps dont on ne connâ�t pas la valeur : �
et le temps caract�eristique qu'un atome passe sur la surface avant de s'�evaporer;

et deuxi�emement, les exp�erimentateurs sont en mesure de nous dire qu'il y a

tr�es peu d'�evaporation ( en comparant la quantit�e de mati�ere qu'ils envoient et

celle recup�er�ee sur le substrat en �n d'exp�erience ).

En�n, par l'analyse d'exp�eriences faites avec des d�epôts d'atomes d'or [9], on

obtient des temps de di�usion encore plus court : ceci nous conforte car le temps

de di�usion des atomes est e�ectivement plus court que le temps de di�usion

d'agr�egats, mais ce temps de di�usion des atomes est inf�erieur �a l'inverse de la

fr�equence de Deby, ce qui est alors absurde.

On ne sait donc �a ce jour ni interpr�eter ces valeurs de temps de di�usion, ni les

�evaluer par un autre moyen qui permettrait une comparaison.

1.8 Conclusion

Nous avons consid�er�e ici, un cas d'agr�egation irr�eversible. Ceci n'est en fait,

valable que si on se trouve �a basse temp�erature : l'agitation thermique ne doit

pas permettre aux particules de se d�ecoller d'un �̂lot. Nous avons n�eanmoins

autoris�e aux �̂lots inf�erieurs �a une certaine taille critique de bouger : cette hypo-

th�ese est bien adapt�ee au d�epôt d'agr�egats, puisque les liaisons mises en jeu lors

de la rencontre entre deux agr�egats seront su�samment nombreuses pour leurs

interdire de se d�ecoller mais les liaisons avec le substrat ne seront pas su�sante

pour empêcher les �̂lots de bouger.

Nous avons obtenu un comportement qualitatif identique �a celui trouv�e dans

le cas o�u seuls les monom�eres pouvaient bouger; d'autre part, nous avons pu

pr�edire les lois d'�echelle dans le cas o�u la taille critique vaut 2, et nous avons

v�eri��e avec succ�es ces lois �a l'aide des simulations.

De plus, nous avons pu observer qu'il y avait bien accord entre les morphologies

obtenues par les simulations et celles obtenues dans les exp�eriences.

En�n, ces simulations nous ont permis une interpr�etation des exp�eriences e�ec-

tu�ees au D�epartement de Physique des Mat�eriaux �a Lyon, même si les r�esultats

que l'on a obtenu ne sont pas encore bien compris.

A�n de pouvoir d�ecrire des exp�eriences faites �a plus hautes temp�eratures et

pour des d�epôts d'atomes, nous allons maintenant �etudier le cas de l'agr�egation

r�eversible.



BIBLIOGRAPHIE 28

Bibliographie

[1] J.A.Venables, G.D.T Spiller, M.Hanb�ucken, Rep. Prog. Phys. 47,399 (1984)

[2] P.Jensen and B.Niemeyer, to be published in Surface Science.

[3] J.Villain, A.Pimpinelli, L.-H. Tang, and D.E. Wolf, J. Phys.I France 2,2107

(1992)

[4] P.Jensen, H.Larralde and A.Pimpinelli, Phys. Rev. B 55, 2556 (1997)

[5] L.Tang, J. Phys I France 3,935 (1993)

[6] G.S. Bales, A.Zangwill (unpublished)

[7] L.Bardotti, P.Jensen, A.Hoareau, M.Treilleux, B.Cabaud, A.Perez,

F.Cadete Santos Aires, Surface Science 367 ( 1996 ) 276-292.

[8] Z.Zhang M.G. Lagally, Science, Vol. 276, apr. 1997.

[9] T.P.Darby C.M.Wayman J. Cryst. Growth 28(1975) 41-42



CHAPITRE 2. AGR�EGATION R�EVERSIBLE 29

Chapitre 2

Agr�egation r�eversible

2.1 Introduction

Le mod�ele DDA interdit qu'un monom�ere quitte un �̂lot o�u il s'�etait agr�eg�e.

Nous allons maintenant �etudier un mod�ele qui autorise aux monom�eres de quit-

ter un �̂lot, et qui fait intervenir des grandeurs physiques telles que la temp�era-

ture, des �energies de liaison [1].....

2.2 Agr�egation r�eversible

2.2.1 Description de l'algorithme

Notre mod�ele se base sur deux processus : le d�epôt et la di�usion.

D�epôt
On d�epose au hasard des monom�eres sur un r�eseau carr�e ou triangulaire, avec

un ux constant par unit�e de temps et par unit�e de surface.

Di�usion
On autorise �a toutes les particules de bouger, mais la probabilit�e de bouger

pour l'une d'entre elle est fonction de nombre de ses voisins : plus ce nombre est

grand, moins elle a de chance de bouger.

2.2.2 Loi de probabilit�e

On va prendre en compte l'�energie d'activation n�ecessaire �a une particule

pour sauter d'un site �a un site voisin. Et nous allons supposer que cette �energie

est proportionelle au nombre de voisins de la particule avant le saut [2, 3, 4]: soit

Es l'�energie d'activation n�ecessaire pour qu'une particule sans voisin quitte un

site du r�eseau et nEn+Es l'�energie d'activation n�ecessaire pour qu'une particule

ayant n voisins le quitte. Cette hypoth�ese a pour cons�equence, si l'on veut que

l'�equation de balance d�etaill�e soit v�eri��ee, que l'�etat de transition ( cf �gure 2.1)

ait une �energie ind�ependante de son environnement c'est �a dire du nombre de
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Etat de transition

Etat final

Energie

Etat initial

Fig. 2.1 { Etat de transition

voisins de l'�etat de d�epart et de celui de l'�etat d'arriv�ee.

Ainsi, un particule poss�edant i voisins a une probabilit�e de bouger proportion-

nelle �a !i = exp(�(Es + i �En)=kT ). Si Ni est le nombre de particules ayant i
voisins, si vi est le nombre de sauts possibles pour une de ces particules ( c'est

�a dire le nombre de sites voisins vides ), alors la probabilit�e de faire bouger une

de ces particules sera :

Pi =
Ni � vi � !iP
iNi � vi � !i

(2.1)

Remarque : On tient compte du nombre vi de sites voisins libres, car on consid�ere ici

qu'une particule donn�ee re�coit de la part du r�eseau ( par le biais de l'agitation ther-

mique ) de petites impulsions de directions al�eatoires qui la propulsent sur le site voisin.

Mais, pour gagner du temps de calcul, nous faisons bouger une particule �a chaque fois,

mais nous r�etablissons l'�equilibre des probabilit�es de mouvement par ces facteurs vi [5].

Toutes nos simulations ont �et�e faite sur un r�eseau triangulaire et d'autre part,

nous avons interdit aux particules ayant plus de trois voisins de bouger : ceci

n'est pas tr�es restrictif puisque le mouvement des particules ayant trois voisins

�etait d�ej�a un �ev�enement tr�es rare dans toutes nos simulations.

2.3 Pr�evision th�eorique

2.3.1 Mise en �equation

On peut de la même mani�ere que pour le mod�ele DDA mettre en �equation

ce mod�ele.
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A cette �n, on ne peut tenir compte des concentrations en particules ayant un

voisin, deux voisins. . . etc. En e�et, il serait apr�es cela, tr�es di�cile de remonter

au taux de nucl�eation et au nombre d'̂�lots. Nous allons donc simpli�er les choses,

en autorisant uniquement aux dim�eres de se d�esagr�eger.

On appelle toujours �1 la concentration en monom�eres, �2 celle en dim�eres et N

la concentration en �̂lots.

On appelle �2 le temps caract�eristique de dissociation des dim�eres. Les �equations

qui gouvernent la dynamique du syst�eme sont donc les suivantes :

d�1
dt

= F �D1�1N +
�2
�2
�D1�

2
1 �D1�1�2 (2.2)

d�2
dt

= D1�
2
1 �

�2
�2
�D1�1�2 (2.3)

Ces �equations sont donc les mêmes que celle du mod�ele DDA, o�u l'on a ra-

jout�e un terme de disparitions des dim�eres et le terme de cr�eation de monom�ere

correspondant ( en toute rigueur, on aurait dû �ecrire 2 � �2
�2

dans la premi�ere

�equation puisque un dim�ere produit deux monom�eres par d�esagr�egation; mais

vu qu'on ne s'int�eresse qu'�a des lois d'�echelles, on peut se permettre de ne pas

faire intervenir les facteurs num�eriques ).

Si, comme on l'a fait auparavant, on cr�ee de nouvelles variables sans dimension :

�1 =
F

D1N
�1 (2.4)

�2 = �2D1

�
F

D1N

�2

�2 (2.5)

O�u �1 et �2 sont les nouvelles variables sans dimension, on obtient alors les

�equations suivantes :

�1
d�1

dt
= 1� �1 + �2 � �2

1 � 
�2F

N
�1�2 (2.6)

�2
d�2

dt
= �2

1 � �2 � 
�2F

N
�1�2 (2.7)

O�u �1 = 1=D1N est le temps caract�eristique d'�evolution des monom�eres;  =
F

D1N2 la grandeur d�ej�a mise en �evidence dans le cas du mod�ele DDA.

Or on fait les hypoth�eses suivantes :

- �1; �2 � �N , on suppose que l'�evolution de la densit�e d'̂�lots se fait lentement

par rapport �a celles des monom�eres et des dim�eres. ( On rappelle que �N �
N
F
)

- �2 � �1 � N , on suppose que la densit�e en dim�eres est tr�es inf�erieures �a

celle en monom�eres qui est elle même tr�es inf�erieure �a celle en �̂lots. Ce qui nous

donne :  =
�1max

N
� 1 et �2F

N
=

�2max

�1max

� 1.

Avec ces hypoth�eses, les �equations deviennent :

�1
d�1

dt
= 1� �1 (2.8)

�2
d�2

dt
= �2

1 � �2 (2.9)
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Ce qui correspond aux �equations :

d�1
dt

= F �
�1
�1

(2.10)

d�2
dt

= D1�
2
1 �

�2
�2

(2.11)

Nous allons d�es �a pr�esent nous attacher �a r�esoudre ces �equations dans le cas

d'un ux hach�e.

Validit�e de cette analyse

Le fait de ne consid�erer que seuls les dim�eres peuvent se d�esagr�eger est une hypoth�ese

tr�es forte, mais en pratique d�es que l'�energie de liaison entre particule devient assez

grande, la probabilit�e qu'une particule li�ee �a plus de un voisin se d�etache devient tr�es

faible, et donc ne contribuera que faiblement �a la densit�e en �̂lots. C'est pourquoi, ces

�equations d�ecrieront relativement bien notre syst�eme. N�eanmoins, il est clair que nous

sous-estimons par ces �equations le nombre de monom�eres qui apparaissent par d�esa-

gr�egation d'̂�lots ( ce que l'on a simpli��e par un terme �2
�2

dans nos �equations ) et le

nombre de dim�eres apparaissant sur le r�eseau ( on n'a tenu compte que de l'agr�ega-

tion monom�eres-monom�eres sans tenir compte des termes de trim�eres qui perdent une

particule ).

2.3.2 R�esolution

Dans le cas d'un ux hach�e, notre probl�eme comprend 5 �echelles de temps

ind�ependantes : �1; �2; d=f; 1=f; �N .
Tous les calculs qui suivent seront e�ectu�es en supposant que �N ( on rappelle

qu'une setimation de �N est N
F

) est tr�es sup�erieur aux 4 autres temps.

Il nous faudra traiter plusieurs cas suivant la valeur de �1 et �2 par rapport �a

1=f et d=f .

Cas �1 � d=f

La concentration en monom�ere atteint donc sa valeur d'�equilibre pratique-

ment instantan�ement et donc :

0 < t < d=f �1(t) =
F

D1N
(2.12)

d=f < t < 1=f �1(t) = 0 (2.13)

On peut alors r�esoudre l'�equation (2.11) ce qui donne :

0 < t < d=f �2(t) = �2D1

�
F

D1N

�2
(1� e�t=�2 ) (2.14)

d=f < t < 1=f �2(t) = �2D1

�
F

D1N

�2
(1� e�d=f�2 )e�t=�2 (2.15)
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Puis en calculant �Ncycle =
R
D1�1�2dt, on calcule ainsi l'accroissement de la

densit�e en �̂lots par cycle et on en d�eduit la densit�e d'̂�lots pour un taux de

couverture de 0.15.

Dans le cas o�u �2 � d=f alors on a :

N �

�
�2
D1

�1=4

F 1=2 (2.16)

On remarquera que cette formule est la même que celle qu'on trouverait dans

le cas d'un ux continu.

Dans le cas d=f � �2 � 1=f , on trouve de même:

N �

�
d

D1f

�1=4

F 1=2 (2.17)

Remarque :

On peut v�eri�er que ces deux r�esultats sont bien compatibles entre eux : par
exemple, lorsque �2 ! d=f , le r�esultat ( 2.16) redonne bien ( 2.17) si on rem-
place �2 par d=f .

Dans le cas o�u 1=f � �2, la concentration en dim�eres n'a pas le temps de s'annu-

ler �a chaque p�eriode, et donc atteint rapidement une valeur constante; le calcul

donne �2 = d�2D1

�
F

D1N

�2
(il su�t de r�esoudre les �equations di��erentielles, et

d'�ecrire que �2(t = 0) = �2(t = 1=f) puis d'e�ectuer des d�eveloppements limit�es

). Et on en d�eduit donc la valeur de la densit�e :

N �

�
�2
D1

�1=4

d1=4F 1=2 (2.18)

Cas o�u d=f � �1 � 1=f

Ce cas n�ecessite de calculer explicitement les fonctions �1(t) et �2(t). En
e�et, ces fonctions varient beaucoup trop sur une p�eriode pour qu'on puisse

faire des moyennes : la concentration s'annule �a chaque p�eriode. Les calculs sont

alors un peu plus longs et plus fastidieux.

Dans les cas �2 � d=f et d=f � �2 � 1=f , la concentration en dim�eres s'annule

elle aussi �a chaque p�eriode et l'on a :

0 < t < d=f �1(t) = �1F (1� e�t=�1 ) (2.19)

d=f < t < 1=f �1(t) = �1F (1� e�d=f�1 )e�t=�1 (2.20)

0 < t < d=f �2(t) = D1(F�1)
2(�2(1� e�t=�2 )

�D1(F�1)
2 2

1=�2 � 1=�1
(e�t=�1 � e�t=�2)

+D1(F�1)
2 1

1=�2 � 2=�1
(e�2t=�1 � e�t=�2)(2.21)
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d=f < t < 1=f �2(t) = �2(d=f)e
�t=�2

+

�
Fd

f

�2
D1

1=�2 � 2=�1
(e�2t=�1 � e�t=�2) (2.22)

Puis il su�t de calculer le �Ncycle et l'on obtient alors les expressions suivantes :

Dans le cas o�u �2 � d=f :

N � (D1�2)
1=2Fd

f
(2.23)

Dans le cas o�u d=f � �2 � 1=f , on obtient :

�1 � �2 N �

�
Fd
f

�2=3
(2.24)

�2 � �1 N � (D1�2)
1=2Fd

f
(2.25)

Dans le cas 1=f � �2, alors la concentration en dim�eres ne s'annule pas �a chaque

p�eriode, et devient rapidement constante. Le calcul aboutit �a :

N �

�
Fd

f

�2=3

(�2f)
1=3 (2.26)

Cas o�u 1=f � �1

Dans ce cas la concentration en monom�eres ne s'annule pas �a chaque p�e-

riode, et atteint rapidement une valeur �xe. En ce qui concerne la concentration

en dim�ere, puisque celle-ci est totalement impos�ee par les monom�eres, elle va

prendre elle aussi une valeur �xe.

Donc pour les cas �2 � d=f ,d=f � �2 � 1=f et 1=f � �2 on trouve les même

r�esultats pour la valeur de la densit�e en �̂lots :

N �

�
�2
D1

�1=4

(Fd)1=2 (2.27)

Remarque :
On laissera au lecteur le soin de v�eri�er que tous ces r�esultats sont compatibles

entre eux.

Le tableau 2.1 r�ecapitule tous les cas vus ci-dessus.

2.3.3 R�egimes accessibles et un peu de physique

Tous les r�egimes pr�edits de ce tableau ne sont pas accessible par les exp�eri-

mentateurs d'une part et par les simulations d'une autre. En e�et, premi�erement,

les exp�erimentateurs ne peuvent pas �xer les temps �1 et �2. Par cons�equent, le
r�egime par exemple, o�u l'on a �2 � d=f et 1=f � �1 qui impliquent �2 �� �1



CHAPITRE 2. AGR�EGATION R�EVERSIBLE 35

�2 � d=f d=f � �2 � 1=f 1=f � �2
�2 � �1 �1 � �2

�1 � d=f
�

�2
D1

�1=4
F 1=2

�
d

D1f

�1=4
F 1=2

�
�2
D1

�1=4
d1=4F 1=2

d=f � �1 � 1=f (�2D1)
1=2Fd

f
(�2D1)

1=2Fd
f

�
Fd
f

�2=3
(Fd)2=3

�
�2
f

�1=3

1=f � �1

�
�2
D1

�1=4
(Fd)1=2

�
�2
D1

�1=4
(Fd)1=2

�
�2
D1

�1=4
(Fd)1=2

Tab. 2.1 { Lois d'�echelle pour l'agr�egation r�eversible.

sera tr�es di�cilement accessible : que les dim�eres se d�esagr�egent plus vite que

la di�usion, est tr�es peu probable. D'autre part, ce r�egime serait tr�es cher en

temps de calcul dans nos simulations : on formerait tr�es peu d'̂�lots, puisque tous

les dim�eres se d�esagr�egeraient trop vite.

De plus, on peut s'interroger sur le fait qu'on devrait retrouver les r�esultats

d'agr�egation irr�eversible quand �2 ! +1 et donc dans les r�egimes 1=f � �2.
Si ce n'est pas le cas, c'est parce que nous avons �emis l'hypoth�ese �2 � �N . Les
r�egimes pr�edits ne seront donc visibles que dans cette hypoth�ese.

Par exemple, si on veut voir le r�egime 1=f � �2 et �1 � d=f , nous devrons

avoir au moins �2 > 103�1 ce qui implique eEn=kT > 103=N et donc la condi-

tion �2 � �N nous donnerait � � 103=N � N=F soit 103 � N2

F�
. Or N est de

l'ordre de 1E� 3, et on prendra toujours F� = 1E� 7, on ne rentrera donc pas

dans les hypoth�eses : pour observer ce r�egime, on pourrait tenter de diminuer

le ux, mais on augmenterait alors consid�erablement le temps de calcul, et de

plus on diminuerait aussi la densit�e d'̂�lots. En fait, on n'observera pas ce r�egime.

2.4 Algorithme et programmation

Nous allons d�ecrire dans cette partie de mani�ere plus pr�ecise l'algorithme de

programmation utilis�e pour ce mod�ele.

2.4.1 Comptage du temps

Pour compter le temps correctement, il est important de connâ�tre �a chaque

moment le nombre de particules ayant 0,1,2 et 3 voisins : seules ces particules

seront autoris�ees �a bouger. Nous appellerons Ni le nombre de particules poss�e-
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dant i voisins.

Le taux de di�usion est cette fois-ci donn�e par l'�energie de liaison avec le sub-

strat : � = h
2kbT

eEs=kbT . Et on peut de même d�e�nir le temps �i s�eparant

deux impulsions donn�ees par le r�eseau pour faire bouger une particule : �i =
h

2kbT
e(Es+i�En)=kbT . Et par cons�equent, une particule ayant i voisins bougent

e�ectivement tous les intervals de temps : 6
6�i

�i. Pendant le temps � , on doit d�e-

poser Drops = Fi �L �L � � particules et faire di�user les particules du r�eseau,

mais nous n'allons e�ectuer qu'une seule op�eration �a la fois. Pendant le temps

dt = �

Drops +
X
i

(6� i)

6
�Ni � e

�i�En=kbT

, on e�ectue une seule op�eration de

di�usion ou de d�epôt : La di�usion se fait avec une probabilit�e :

Probdiff =

P
i
(6�i)

6
�Ni � e

�i�En=kbT

Drops +
P

i
(6�i)

6
�Ni � e�i�En=kbT

(2.28)

Puis on choisit une des cat�egories Nj avec une probabilit�e :

Probj =
(6�j)

6
�Nj � e

�j�En=kbTX
i

(6� i)

6
�Ni � e

�i�En=kbT

(2.29)

On tire alors une particule au hasard dans cette cat�egorie, et on la fait di�user

dans une direction al�eatoire.

La probabilit�e d'e�ectuer une op�eration de d�epôt pendant le temps dt est donn�ee
par :

Probdrops =
Drops

Drops +
P

i
(6�i)

6
�Ni � e�i�En=kbT

(2.30)

V�eri�cations V�eri�ons que cet algorithme nous redonne bien la bonne phy-

sique.

Le nombre de particules ayant j voisins qui di�usent par unit�e de temps est

donn�e par : Probdiff �Probj=dt =
(6�j)

6
�Nj � e

�j�En=kbT=� et donc le nombre

de ces particules qui di�usent pendant le temps 6
6�j

�j est donn�e par : Probdiff �

Probj �
6

6�j
�j=dt = Nj.

On retombe donc bien sur le ph�enom�ene physique auquel on s'attendait ce qui

valide notre analyse.

2.4.2 Flux hach�e

La pr�esence du ux hach�e se traite exactement comme dans le cas de la

programmation du mod�ele DDA. On se reportera donc au paragraphe 1.5.2

pour avoir des d�etails du traitement.
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Fig. 2.2 { variation de la densit�e d'̂�lots en fonction du taux de couverture,
pour deux valeurs di��erentes de l'�energie de liaison : En =0.5 eV et En=0.3
eV. Ces simulations ont �et�e e�ectu�ees sur un r�eseau de 400, pour une �energie
de liaison avec le substrat Es=1.42 eV, un ux normalis�e F� = 6E� 7 pour un
temp�erature de 750K, et pour un ux continu.

2.5 R�esultats obtenus

2.5.1 Densit�e d'̂�lots en fonction du taux de couverture

Sur la �gure 2.2, on peut observer la densit�e d'̂�lots en fonction du taux de

couverture. On voit que pour les deux courbes trac�ees, le maximumde la densit�e

est atteint pour une taux de couverture proche de 0.15 ou un peu avant. On

�xera donc la �n de nos simulations �a un taux de couverture de 0.15. N�eanmoins,

nous terminerons parfois les simulations pour un taux de couverture plus faible

a�n de gagner du temps de calcul : nous utiliserons donc parfois un taux de 0.12

ou 0.11.

2.5.2 Morphologie du r�eseau

La �gure 2.3 pr�esente la morphologie du r�eseau pour des valeurs di��erentes

des �energies de liaison. Dans le premier cas, l'�energie de liaison est tr�es forte

En=1.5 eV, et on observe un �lm tr�es rami��e, ce �a quoi on s'attendait. Au

contraire, dans le cas d'une �energie de liaison tr�es faible En=0.2 eV, on ob-

tient des �̂lots tr�es compacts : on remarquera que les �̂lots ont des facettes tr�es
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marqu�ees suivant une sym�etrie hexagonale. Pour les �energies interm�ediaires

En=0.6 eV, on observe des �̂lots un peu rami��es mais qui laissent apparâ�tre

d�ej�a quelques facettes.

2.5.3 Densit�e en fonction du ux

Sur la �gure 2.4, on a trac�e la densit�e d'̂�lots en fonction de D/F pour un ux

continu, pour di��erentes valeurs de l'�energie de liaison entre particules. Cette

�etude a d�ej�a �et�e faite par Ratsch et Smilauer [2], on peut alors s'assurer que

l'on trouve e�ectivement des courbes semblables ( nos simulations sont faites

sur un r�eseau triangulaire, alors que Ratsch et Smilauer ont fait des simulations

sur un r�eseau carr�e ). Ce premier r�esultats nous a permis de nous assurer du

bon fonctionnement de notre programme.

2.5.4 Densit�e en fonction de la fr�equence

�1 � �2

Sur la �gure 2.5, on peut observer sur le graphe de gauche la variation de

la densit�e d'̂�lots en fonction de la fr�equence et sur la courbe de droite la pente

de ces courbes. On observe un comportement qualitatif identique �a celui obtenu

en agr�egation irr�eversible : un r�egime basse fr�equence o�u tout se passe comme

si on avait un ux continu, un r�egime haute fr�equence o�u tout se passe comme

si on avait un ux continu moyenn�e, et un r�egime interm�ediaire o�u la densit�e

d�ecrô�t avec la fr�equence. On peut ensuite remarquer que la variation de densit�e

entre les r�egimes hautes et basses fr�equences correspondent bien �a un exposant

d1=2 comme on a pu le pr�edire dans le tableau 2.1 : les r�egimes hautes et basses

fr�equences correspondent respectivement aux deux r�egimes en bas �a droite (

1=f � �1 et 1=f � �2 ) et en haut �a gauche ( �1 � d=f et �2 � d=f ).

De plus, �etant donn�e les valeurs de En et Es prises, une estimation des valeurs

de �1 et �2 nous donne �1 � �2. D'apr�es le tableau 2.1 et connaissant la valeur

de d ( 1E-3 ) utilis�ee, on pr�evoit donc si on part d'une basse fr�equence de passer

successivement par les r�egimes:

- �1 � d=f et �2 � d=f
- �1 � d=f et d=f � �2 � 1=f
- d=f � �1 � 1=f et d=f � �2 � 1=f
- d=f � �1 � 1=f et 1=f � �2
- 1=f � �1 et 1=f � �2
On s'attend donc en ce qui concerne la pente de la densit�e d'̂�lots en fonction de

la fr�equence �a passer successivement par un pente 0, -1/4, -2/3, -1/3 et en�n 0.

Sur le graphe 2.5, on observe 4 de ces pentes : seul le r�egime d=f � �1 �
1=f et 1=f � �2 n'apparâ�t pas. Nous remarquons que les valeurs des pentes

obtenues ne co��ncident pas forc�ement exactement avec celle pr�edite, mais vu les

simpli�cations que l'on a pu faire pour les pr�edictions, ces di��erences ne sont

pas trop �etonnantes. Quant au r�egime de pente 1/3, nous ne l'avons pas observ�e.
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Fig. 2.3 {Morphologies du r�eseau ( vue globale et d�etaill�ee ) pour un ux continu
de 1E-7, un taux de couverture de 0.15, Es 1.3 eV, T=750 K sur un r�eseau de
600 et pour des di��erentes valeurs de l'�energie de liaison: en haut En=1.5 eV,
au milieu En=0.6 eV, en bas En=0.2 eV
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Fig. 2.4 { Densit�e d'̂�lots en fonction de D/F pour une �energie de liaison avec
le substrat Es = 1.3 eV, �a T= 750 K, sur un r�eseau 500*500 pour di��erentes
valeurs de l'�energie de liaison : En=1 eV (cercles ), En=0.7 eV ( carr�es ),
En=0.5 eV ( losanges ), En=0.3 eV ( Triangles ).
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Fig. 2.5 { Densit�e d'̂�lots en fonction de la fr�equence. Pour la courbe avec les
carr�es : En = 0.5 eV, Es =1.3 eV, F� = 1E � 7, L=600, d=1E-3, taux de
couverture de 0.12. Pour la courbes avec les cercles : En =0.4 eV, Es = 1.42
eV, F� = 6E � 7, L=500 ,d=1E-3, taux de couverture de 0.15. Les droites
trac�ees sur le graphe de gauche ont �et�e ajust�ees avec des pentes de -1/4 et -2/3.
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2.6 Conclusion

Le mod�ele d'agr�egation r�eversible nous a permis de d�ecrire des exp�eriences

�a des temp�eratures beaucoup plus hautes en autorisant aux particules de se

d�ecoller des �̂lots. Nous avons pu alors obtenir des morphologies de r�eseau plus

diverses : rami��es dans le cas o�u l'�energie de liaison entre particules �etaient

fortes, et compactes dans le cas o�u elles �etaient faibles. Nous avons d'autre part

�et�e capable de pr�edire plusieurs r�egimes et leurs lois d'�echelle correspondantes :

ces lois ont �et�e en grandes parties v�eri��ees par nos simulations.
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Conclusion g�en�erale

Ce travail nous a permis d'�etudier deux mod�eles di��erents de d�epôt de

particules sur une surface : un mod�ele d'agr�egation irr�eversible o�u l'on a au-

toris�e les �̂lots �a bouger, ce mod�ele �etait bien adapt�e au d�epôt d'agr�egats et

aux basses temp�eratures; et un mod�ele d'agr�egation r�eversible bien adapt�e aux

d�epôts d'atomes et aux hautes temp�eratures.

Nous avons mis en �evidence les lois d'�echelle qui donnent les variations de la

densit�e en �̂lots en fonction de di��erents param�etres de la croissance ( coe�cient

de di�usion, ux...), et nous avons montr�e leurs accords avec les simulations

Monte-Carlo. Remarquons que nous avons obtenu un tr�es bon accord entre les

simulations et les pr�edictions dans le cas de l'agr�egation irr�eversible, et un accord

tr�es correct dans le cas de l'agr�egation r�eversible compte tenu des approxima-

tions que nous avons �et�e oblig�e d'e�ectuer.

Notre �etude a permis d'autre part, de montrer le contrôle que permettait le ux

hach�e sur la croissance, et en particulier sur la densit�e d'̂�lots maximum. Nous

remarquerons en�n, que, contrairement �a la temp�erature, ce contrôle n'a pas

une action globale sur les di��erents param�etres de la croissance.

Par ailleurs, nos simulations nous ont permis d'interpr�eter des r�esultats d'ex-

p�erience e�ectu�ees au D�epartement de Physique des Mat�eriaux �a Lyon, et d'en

d�eduire des coe�cient de di�usion d'agr�egats d'or sur une surface de graphite.

Ces coe�cients de di�usion �etant extrêmement �elev�es, le m�ecanisme de di�u-

sion de ces agr�egats restent encore mal compris et m�eriterait une �etude plus

approfondie.

Une partie du travail e�ectu�e �a l'occasion de ce stage fera l'objet d'une pro-

position de publication tr�es prochainement.
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Annexe A

Diagrammes de

programmation

Nous avons sch�ematis�e ci-dessous les algorithme des deux programmes d'agr�e-

gation r�eversible et irr�eversible. Nous nous sommes attach�es �a ne donner que les

phases importantes sans rentrer dans les d�etails de la programmation.
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    Movelimitation NClueff

Flux Allume : Deposition :
Drops : depot en nx,ny

Update :  - si pas de voisin : la particule 
forme un nouvel ilot.

- si voisin : on ajoute la
particule a l’ilot existant 

 -si la particule reunit  
deux ilots

on redonne le meme 
nom aux deux ilots.

Drops 

Drops + NClueff
Probabilite de Deposer :

NClueff
Probabilite de diffuser :

 Drops + NClueff

               On diffuse :

 

Iftouch: On regarde 
Les particules du bord Diffusion : Choix d’un ilot 

Move 
Si cet ilot touche un ilot :

    Movelimitation NClueff

✗

Flux eteint : ✗

Probabilite de bouger en fonction de sa masse

Fig. A.1 { Sch�ema du programme d'agr�egation irr�eversible
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Flux Allume : Deposition :
Drops : depot en nx,ny

Drops 
Probabilite de Deposer :

Probabilite de diffuser :

               On diffuse :

 
Diffusion :

✗

Flux eteint : ✗

Numeff : nombre efficace de particules 
susceptibles de bouger

Drops + Numeff
Numeff

 Drops + Numeff

Numeff

Choix d’une categorie ( en fonction du nombre de voisins )
Choix d’un ilot dans cette categorie. 
Move 

On replace la particule et ses voisins 
dans la bonne categorie

Fig. A.2 { Sch�ema du programme d'agr�egation r�eversible


