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Avec de bons yeux, de bons microscopes et un peu de curiosité,

le moindre atome, un grain de poussière, un brin d’herbe

peuvent devenir des sources intarissables de merveilles.

Charles BONNET
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Préambule

Ce manuscrit d’Habilitation à Diriger les Recherches constitue un bilan du travail
que j’ai réalisé depuis l’obtention de mon doctorat en 1999. Il traite d’un sujet que
j’ai eu l’opportunité de découvrir il y a maintenant 12 ans. En effet, je me suis initié
aux "plasmas poussiéreux" en 1996 dans le cadre du stage de DEA "Rayonnement
et Plasmas" de l’Université de Provence. J’ai ainsi passé 4 mois au sein de l’Equipe
Turbulence Plasma du laboratoire PIIM (Physique des Interactions Ioniques et Mo-
léculaires) de cette même université. Durant ce court séjour, mon objectif était de
faire léviter des microballons de verre dans la région de gaine d’un disque métallique.
Ce disque était placé au centre d’un plasma d’argon créé par une décharge continue
à cathode chaude. A l’époque, les plasmas poussiéreux constituaient une thématique
relativement récente, qui était étudiée activement par la communauté scientifique de-
puis le début des années 1990. Cette activité, nouvelle au laboratoire, avait démarré
quelques mois avant mon arrivée. L’objectif de ce stage était alors de tester la faisa-
bilité d’une telle recherche dans un type de décharge peu utilisé pour ces études. En
effet, la grande majorité des travaux étaient réalisés dans des décharges capacitives
radiofréquence. Comme souvent, les résultats concluants sont arrivés vers la fin du
stage et pouvaient se résumer en une phrase : "On réussit à faire léviter des poussières
dans notre réacteur !". Ce constat encourageant, et un bon classement en DEA, m’ont
alors permis de commencer une thèse financée par le Ministère de l’Education Natio-
nale, de la Recherche et de la Technologie (MENRT). J’ai ainsi poursuivi mon étude
sur les plasmas poussiéreux au sein du même laboratoire, sous la direction scientifique
de Fabrice Doveil et de Cécile Arnas qui avait été mon maître de stage.

C’est ainsi que mon aventure passagère avec les plasmas poussiéreux s’est finale-
ment poursuivie pendant trois ans de thèse. Les résultats de mon stage étant plus
que préliminaires, il s’agissait tout d’abord d’optimiser les conditions d’injection, de
piégeage, d’observation et d’analyse des poussières. Ce travail s’accompagnait d’une
caractérisation du plasma et de la région de gaine. Des études par sonde de Langmuir
et par sondes différentielles ont ainsi permis de déterminer les différentes grandeurs du
plasma et le profil de potentiel de la gaine. Cette longue phase préparatoire réalisée,
les études plus précises pouvaient commencer. J’ai alors mené une étude fondamentale
sur la charge électrique des poussières et sur les mécanismes d’interaction entre pous-
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sières ou poussière-plasma. Tout d’abord, le cas d’une poussière isolée a été étudié. Sa
charge électrique a été déduite expérimentalement à partir de sa hauteur de lévitation
et ce résultat a été confirmé par l’étude de son oscillation résonante. Ce dernier aspect
a été exploré en analysant l’oscillation naturelle de la poussière puis son oscillation
forcée par un champ basse fréquence. Après l’étude d’une poussière, j’ai étudié ...
deux poussières en interaction. L’objectif était de déterminer les caractéristiques du
potentiel d’interaction considéré comme étant de la forme Coulombien écranté. Pour
cela une expérience relativement délicate a consisté à étudier la collision de deux
poussières et à utiliser la théorie classique des collisions élastiques binaires. Cela m’a
tout d’abord permis de vérifier la conservation de la quantité de mouvement et de
l’énergie, puis finalement de déterminer la valeur de la longueur d’écrantage. Après
une puis deux poussières, le travail s’est logiquement orienté vers l’étude d’un nuage
d’une dizaine de poussières. Une caractérisation géométrique (triangulation de De-
launay, diagramme de Voronoï) de ce nuage a mis en évidence sa structure cristalline.
L’agitation thermique des poussières s’est traduite par des fonctions de distribution
en vitesse Maxwelliennes. Les différents résultats de cette thèse ont été obtenus grâce
à un important développement de programmes informatiques de traitement d’images.

Ce travail de thèse a donné lieu à trois publications parues vers la fin de (ou
après) ma thèse. Cette parution tardive est la conséquence de l’important travail
d’optimisation et de développement nécessaire à toute nouvelle thématique expé-
rimentale qui démarre dans un laboratoire. J’ai soutenu ma thèse dans les temps
impartis, premièrement car les meilleures choses ont une fin, et deuxièmement car
la patrie avait besoin de moi. En effet, le service militaire obligatoire m’attendait.
Début 2000 je partais donc faire mes classes dans la région parisienne. J’ai cependant
eu l’opportunité et la chance de réaliser ma période sous les drapeaux en qualité de
scientifique du contingent. Après 15 jours fort enrichissants en caserne, j’ai été affecté
au CEA DAM Ile-de-France au Département de Physique Théorique et Appliquée
sous la direction de Patrick Combis. J’ai alors fait quelques infidélités aux plasmas
poussiéreux en travaillant sur l’interaction laser-matière et plus précisément sur le
calcul des conductivités électrique et thermique dans les plasmas denses. Ce travail
numérique consistait à optimiser un code d’atome moyen relativiste qui fournissait le
taux d’ionisation moyen du plasma créé. Le milieu étant dense, l’organisation spatiale
des centres diffuseurs (ions) doit être connue afin de déterminer la conductivité du
milieu. Pour cela, le facteur de structure est calculé en injectant le taux d’ionisation
moyen (définissant les potentiels d’interaction) dans un code de calcul basé sur les
équations HNC (HyperNetted-Chain). Le nombre d’électrons libres et la structure
du milieu ont été calculés pour différentes valeurs de température et de densité et
ont permis de calculer les conductivités électrique et thermique de l’aluminium et du
tantale dans une vaste gamme de paramètres. Malgré un sujet de prime abord fort
éloigné des plasmas poussiéreux, des points communs reliaient ces deux domaines. En
effet, le facteur de structure qui traduit l’organisation spatiale des ions est un outil
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utilisé dans les plasmas poussiéreux pour caractériser l’organisation cristalline d’un
nuage de poussières. Dans le cadre de ma thèse j’avais notamment mesuré expérimen-
talement la fonction de distribution radiale des poussières (aussi appelée fonction de
corrélation de paires) dont la transformée de Fourier donne le facteur de structure du
milieu. Mes connaissances en plasma poussiéreux se sont donc avérées utiles pendant
mon séjour de huit mois au CEA. Ce stage militaire s’est concrétisé par la rédaction
d’un rapport interne de taille conséquente et par une proposition de contrat post-
doctoral. Cependant, mon goût prononcé pour la physique expérimentale m’a incité
à accepter une autre proposition émanant d’André Bouchoule et de Laïfa Boufendi
du GREMI (Groupe de Recherches sur l’Energétique des Milieux Ionisés) et qui me
permettait de revenir à mes premières amours... les plasmas poussiéreux.

C’est ainsi que fin 2000 je suis arrivé à Orléans au sein du GREMI sur un contrat
post-doctoral d’un an financé par le CNES. Les objectifs de ce projet étaient ambi-
tieux et les délais à respecter relativement courts. En effet, il s’agissait de préparer
une série d’expériences à réaliser à bord de la Station Spatiale Internationale (ISS) en
octobre 2001. Ces expériences devaient faire partie intégrante de la mission ANDRO-
MEDE et être réalisées par la spationaute française Claudie Haigneré. Ce travail
était réalisé dans le cadre du programme PKE (Plasma Kristall Experiment) ini-
tié par le MPE (Max-Planck Institut für extraterrestrische Physik) de Garching en
collaboration avec l’IHED (Institute for High Energy Densities) de Moscou. Ces labo-
ratoires étudiaient notamment les effets de l’apesanteur sur l’organisation cristalline
des nuages de poussières micrométriques injectées artificiellement dans un plasma de
décharge radiofréquence. L’apport du GREMI consistait à étudier la possibilité de for-
mer des poussières dans ce réacteur et d’étudier le comportement de l’éventuel nuage
de poussières submicroniques obtenu. En effet, le GREMI est un des laboratoires pion-
niers pour les études concernant la formation de poussières, notamment dans le cadre
des réacteurs industriels utilisant du silane. Ce gaz réactif, utilisé pour les dépôts de
silicium, est à l’origine de nombreuses réactions de polymérisation donnant naissance
à des poussières. Dans le cadre de mon contrat post-doctoral, il s’agissait de, très
rapidement, trouver une méthode de formation de poussières appropriée pour cette
mission spatiale, et de définir les expériences à réaliser à bord de l’ISS par Claudie
Haigneré. Malgré ce programme de travail conséquent, j’ai également eu l’opportunité
de collaborer avec un collègue post-doctorant sur la formation de nanoparticules en
silane.

L’objectif principal de mon projet a finalement été atteint et la mission spatiale fut
un succès. Le CNES a alors reconduit mon financement pour une année supplémen-
taire afin de dépouiller les résultats obtenus à bord de l’ISS et réaliser de nouvelles
expériences au sol. Ce travail s’est donc poursuivi en 2002 et les financements du
CNES (et d’autres sources) ont prolongé ma période post-doctorale jusqu’à fin 2004.
En octobre 2004 je démarrai ma carrière au CNRS en qualité de Chargé de Recherche.
J’ai alors continué mon aventure avec les plasmas poussiéreux en m’investissant de
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plus en plus dans l’encadrement de stagiaires et d’étudiants en thèse. J’ai d’ailleurs
fortement contribué à l’encadrement de deux thèses, une dans la continuité du projet
PKE et une autre concernant la formation de poussières en silane.

Ce manuscrit †, découpé en six chapitres, dresse un bilan des recherches sur les
plasmas poussiéreux que j’ai réalisées ou conjointement encadrées au GREMI. Dans
un but de clarté et de concision, les travaux réalisés au CEA ne sont pas abordés.

Les deux premiers chapitres sont relativement courts et présentent de manière
succincte quelques éléments nécessaires à la bonne compréhension des études réali-
sées. Ainsi, le premier chapitre décrit le contexte dans lequel se situe mon activité
de recherche et donne sommairement quelques notions élémentaires sur les plasmas
poussiéreux. L’objectif n’est pas de décrire finement les mécanismes physiques régis-
sant ces milieux mais plutôt d’évoquer de façon abordable les bases fondamentales
pour leur étude. Le deuxième chapitre décrit les principales caractéristiques des deux
dispositifs expérimentaux utilisés, les réacteurs PKE-Nefedov et Silane. Le réacteur
PKE-Nefedov est celui sur lequel je travaille depuis mon arrivée au GREMI. Les résul-
tats concernant ce réacteur et présentés dans la suite du manuscrit sont donc relatifs
à mon activité principale de post-doctorant et de chargé de recherche. Ils concernent
également le travail réalisé dans le cadre de mon activité de co-encadrement de la thèse
de Lénaïc Couëdel dont la soutenance est prévue en septembre 2008. Les résultats
obtenus sur le réacteur Silane portent, pour une part, sur le travail de collaboration
que j’avais entamé durant mon post-doctorat. Pour l’essentiel, ils concernent mon ac-
tivité de co-encadrement de la thèse de Marjorie Cavarroc soutenue en octobre 2007.
Le fait d’avoir pu travailler sur ces deux réacteurs m’a permis d’avoir une vision plus
large des phénomènes observés. Cela a également permis de comparer et d’adapter
les expériences réalisées sur chacun des réacteurs afin de déceler les points communs
et comprendre les différences. C’est avec cette philosophie que les deux chapitres
suivants sont rédigés et englobent ainsi des résultats obtenus sur les deux réacteurs.

Le chapitre III est consacré à l’étude de la formation de poussières sur Silane et
PKE-Nefedov. Cette formation est suivie grâce à l’utilisation de divers diagnostics.
Ces diagnostics montrent que les résultats obtenus sur les deux réacteurs sont très
semblables. Sur Silane, une méthode de contrôle de la synthèse de nanoparticules
cristallines de silicium est proposée. Les générations successives de poussières sont
étudiées par des recoupements entre PKE-Nefedov et Silane.

Le chapitre IV met en évidence que les plasmas poussiéreux sont des milieux for-
tement instables. Ces instabilités sont observées et analysées sur les deux réacteurs.
Certains de ces phénomènes sont directement liés aux processus de formation des
poussières. D’autres, apparaissent dans une région bien spécifique du nuage de pous-
sières et sont caractérisées par des variations importantes des propriétés du plasma

†Conjointement à une bibliographie générale, les articles ayant servi à la rédaction des différentes
rubriques de ce manuscrit sont indiqués en bas des pages correspondantes.
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ainsi que par des mouvements complexes des poussières.
Le chapitre V concerne la problématique de la charge électrique des poussières

et plus spécialement son devenir à l’arrêt du plasma. Ainsi, l’existence d’une charge
résiduelle, une fois le plasma éteint, est mise en évidence. La fonction de distribution
de cette charge est établie à la fois expérimentalement et numériquement. L’influence
des mécanismes de diffusion des ions et des électrons est soulignée.

Un chapitre de conclusion dresse le bilan des activités de recherche détaillées dans
ce manuscrit et expose les pistes de réflexion et les perspectives de recherches que
j’envisage dans un avenir proche.
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Chapitre I

Introduction aux plasmas poussiéreux

Ce chapitre n’a pas pour intention de décrire de façon exhaustive et détaillée la
physique des plasmas poussiéreux. L’objectif est tout d’abord de présenter le contexte
dans lequel sont réalisés les travaux présentés dans ce manuscrit. Les notions néces-
saires à la bonne compréhension des chapitres suivants y sont abordées succinctement.

I.1 Contexte

L’état plasma de la matière est très répandu dans la nature et il est usuel de dire
que 99% de l’Univers est sous forme de plasma. En effet, les étoiles qui constituent la
majorité de l’Univers, connu à ce jour, sont des sphères de gaz ionisés. Plus près de
nous, les plasmas se rencontrent à l’état naturel par exemple dans la haute atmosphère
(ionosphère) et la foudre. Les plasmas créés artificiellement sont largement utilisés
dans de nombreuses applications. Ils sont à la base de ce qui constituera certainement
l’énergie de demain, la fusion thermonucléaire contrôlée. A cet effet, un vaste projet
international a été lancé il y a quelques années autour du réacteur ITER en cours de
construction. Dans l’industrie, les plasmas sont utilisés pour des applications liées à
la microélectronique et aux nanotechnologies. Ils sont par exemple utilisés pour les
dépôts de silicium, matériau à la base de la majorité des composants électroniques.

Tout comme les plasmas, la matière sous forme de poussières est présente dans
de très nombreux environnements. Par le terme poussière nous décrivons tout objet
solide dont la taille peut varier du nanomètre au centimètre. Les plasmas et les pous-
sières ont donc de nombreuses occasions de se rencontrer et de donner naissance à
ce que l’on appelle les plasmas poussiéreux [1, 2]. Ces milieux se rencontrent à l’état
naturel dans l’espace [3–6], par exemple dans les nuages interstellaires, les anneaux et
atmosphères planétaires ou les queues de comètes... L’industrie utilisatrice de plasmas
se trouve également confrontée à ces milieux, pas toujours désirés. En effet, les plas-
mas poussiéreux ont commencé à être réellement étudiés vers la fin des années 1980 du
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fait des problèmes industriels qu’ils engendraient. L’industrie de la microélectronique
requiert des conditions de propreté extrêmes afin d’obtenir des couches minces ou
des composants non pollués par des poussières pouvant altérer leurs propriétés. Pour
cela, ces industries investissent des moyens financiers importants dans la construction
de salles blanches à l’atmosphère contrôlée et débarrassée de toute poussière. Cepen-
dant, malgré ces précautions, des poussières étaient régulièrement présentes au cours
des procédés. Les industriels se sont alors aperçus que ces poussières étaient formées
durant les procédés et provenaient soit de la pulvérisation des surfaces exposées au
plasma [7], soit des gaz utilisés [8]. En effet, les dépôts de silicium sont réalisés par des
plasmas contenant un gaz réactif : le silane. Ce gaz, et d’autres gaz réactifs comme
le méthane, ont la propriété, méconnue à l’époque, de donner naissance à des pous-
sières par l’intermédiaire de nombreuses réactions de polymérisation. Une fois cette
propriété découverte, de nombreux travaux ont alors débuté en laboratoire afin de
mieux comprendre ce phénomène, l’éviter ou le contrôler [9–15].

Depuis une dizaine d’années et l’avènement des nanotechnologies, de nombreux
scientifiques ont envisagé d’utiliser les plasmas poussiéreux dans la course à la minia-
turisation. Cette idée vient d’un constat que l’on peut formuler simplement : plutôt
que de réduire la taille des objets comme dans les techniques classiques actuelles (li-
thographie par exemple, approche "top-down"), pourquoi ne pas faire le contraire et
partir de molécules que l’on ferait grossir jusqu’à atteindre la taille désirée (approche
"bottom-up"). Les plasmas poussiéreux répondent parfaitement à cet objectif, le défi
revenant à contrôler la phase de croissance des poussières depuis les premiers précur-
seurs moléculaires. Les plasmas poussiéreux sont ainsi devenus des milieux "utiles".
On les utilise ainsi pour la formation de nanocristaux de silicium [16] dont l’incorpo-
ration dans des couches minces donne naissance à des couches nanostructurées aux
propriétés remarquables. On peut citer par exemple les applications concernant les
cellules solaires : les couches composées de silicium amorphe et de nanocristaux de
silicium ont des propriétés opto-électroniques supérieures à la moyenne [17]. Ces na-
nocristaux peuvent également être utilisés pour les futures générations de transistors
[18] et de mémoires [19] que l’on regroupe sous le terme de dispositifs à 1 électron.
En effet, pour ces applications, la faible taille des nanocristaux (< 10 nm) permet
de limiter le transport de l’information à un nombre très faible d’électrons (phéno-
mène du blocage de Coulomb). Cela permet notamment de limiter la chaleur créée
par le passage du courant et d’augmenter plus facilement la densité des composants.
Les nanoparticules carbonées sont également d’un grand intérêt. Ainsi, des plasmas
poussiéreux en méthane [20–22] ou en acétylène [20, 21, 23, 24] sont utilisés pour la
fabrication de films DLC (Diamond-like Carbon) [25] ou de diamant nanocristallin
[26] dont la dureté est extrême. Les études dans ces plasmas hydrocarbonés ont éga-
lement un intérêt astrophysique pour l’étude de certaines atmosphères planétaires
comme celle de Titan (satellite de Saturne) dont l’atmosphère, constituée d’azote et
de méthane, contient une densité importante d’aérosols [27].
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La fusion thermonucléaire est également concernée par les plasmas poussiéreux
[28]. En effet, le plasma très chaud est confiné au centre du réacteur par des champs
magnétiques intenses, mais de l’énergie se dépose malgré tout sur les parois internes
du réacteur soit lors du fonctionnement normal soit lors de disruptions. Ceci en-
traîne la pulvérisation du matériau constituant la paroi et l’éjection de poussières
ou de précurseurs moléculaires dans le réacteur [29]. Ces impuretés peuvent altérer
sérieusement les performances du réacteur et posent de plus des problèmes liés à la
radio-toxicité des poussières qui peuvent fixer le tritium radioactif à leur surface.
Dans ce contexte, les poussières ont un impact néfaste.

I.2 Quelques notions

I.2.a Création d’un plasma poussiéreux

Afin d’étudier un plasma poussiéreux en laboratoire, il faut de toute évidence
commencer par le créer. La recette est simple et comporte deux ingrédients majeurs :
un plasma et des poussières. Le choix du plasma est relativement libre mais par
mesure de simplicité on utilise le plus souvent un plasma froid basse pression qui
peut être créé par une décharge continue ou radiofréquence dans un gaz. Il s’agit
ensuite d’amener le second ingrédient et pour cela différentes techniques existent :

– l’injection artificielle de poussières directement dans le plasma [30–33]
– la formation de poussières par ajout d’un gaz réactif (SiH4 [8–12, 34, 35], CH4

[20, 21, 36], C2H2 [20, 21, 23, 24])
– la formation de poussières par pulvérisation d’une cible [7, 37–40]
La première méthode consiste généralement à injecter des poussières micromé-

triques dans le plasma avec un système d’introduction de type "salière". Nous verrons
par la suite que dans cette gamme de taille, la force de gravité est non-négligeable et
influence les phénomènes obtenus. Afin de s’affranchir de la contrainte gravitation-
nelle, certaines expériences sont réalisées en microgravité [41] et notamment dans l’ISS
[42]. Les deux autres méthodes consistent à former des poussières à partir de précur-
seurs moléculaires qui peuvent provenir soit d’un gaz réactif, soit des surfaces exposées
au plasma. Le plasma va favoriser les réactions chimiques qui vont permettre la crois-
sance des poussières depuis les précurseurs moléculaires puis les macromolécules, les
nanoparticules et enfin les poussières de quelques dizaines à quelques centaines de
nanomètres peu sensibles à la gravité.

I.2.b Phénomènes de charge

Une poussière immergée dans un plasma va immédiatement être soumise au flux
des différentes espèces chargées du plasma, généralement les électrons et les ions.
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Cette poussière va donc se comporter comme une sonde de Langmuir et acquérir un
potentiel communément appelé potentiel flottant qui correspond au potentiel pour
lequel la somme des courants est nulle. Du fait de la plus grande mobilité des électrons
ce potentiel est classiquement négatif par rapport au potentiel plasma [31,43–47]. La
poussière se charge donc négativement et, si l’on considère qu’elle est assimilable à
une capacité sphérique, sa charge Qd est donnée par :

Qd = 4πǫ0rdVd (I.1)

où ǫ0 est la permittivité du vide, rd le rayon de la poussière et Vd son potentiel de
surface relativement au potentiel plasma (et donc négatif). Ainsi, la charge électrique
d’une poussière est directement proportionnelle au rayon de celle-ci. Typiquement,
une poussière de 1µm peut porter plus d’un millier d’électrons à sa surface. Cette
dépendance est d’une grande importance pour comprendre et analyser les différents
phénomènes observés dans les plasmas poussiéreux. En effet, cette charge va condi-
tionner le rapport de certaines forces qui s’exercent sur la poussière.

I.2.c Forces s’exerçant sur une poussière

Les forces qui s’exercent sur une poussière dépendent toutes du rayon de celle-
ci, soit directement, soit par l’intermédiaire de la charge électrique via l’équation
I.1. Nous pouvons ainsi classer ces forces en deux catégories, celles indépendantes
de la charge et celles déterminées par celle-ci. Les forces qui seront utilisées dans ce
manuscrit peuvent ainsi être décrites de la façon suivante :

Dans la catégorie des forces indépendantes de la charge, les nominées sont :
– La force de gravité
– La force de friction ou d’entraînement (en cas de flux de gaz) des neutres
– La force de thermophorèse entraînant les poussières vers les zones froides
Dans la catégorie des forces dépendantes de la charge :
– La force électrique
– La force d’entraînement ionique [48–54]
– La force d’interaction entre poussières
Ainsi, que ce soit via la charge ou directement par le rayon, la taille des poussières

va être déterminante pour leur dynamique. Les poussières seront donc confinées dans
le plasma si les forces piégeantes l’emportent. Dans les expériences de laboratoire
classiques, la principale force piégeante est la force électrique ~FE = Qp

~E induite par
le fort champ électrique présent dans les régions de gaine, et susceptible de compen-
ser la gravité. A l’échelle submicrométrique, les forces ioniques et la thermophorèse
auront un rôle de plus en plus déterminant dans le comportement des poussières.
L’équilibre de ces différentes forces va ainsi définir la forme du nuage de poussières
et la dynamique de celui-ci comme nous le verrons dans le chapitre III.



Chapitre II

Dispositifs expérimentaux et

diagnostics

L’essentiel des résultats a été obtenu sur deux réacteurs différents : le réacteur Si-
lane et le réacteur PKE-Nefedov. Les expériences réalisées dans ces deux réacteurs ont
pour point commun un plasma d’argon basse pression créé par une décharge radio-
fréquence (13.56 MHz) à couplage capacitif. Les différences résident principalement
dans la géométrie des réacteurs, les paramètres expérimentaux et la façon de former
les poussières. Ce dernier point est la différence fondamentale entre ces réacteurs.
Dans Silane, les poussières sont formées par ajout d’un faible pourcentage de silane
dans l’argon. Dans PKE-Nefedov, les poussières sont formées par pulvérisation d’un
matériau polymère préalablement déposé sur les électrodes. Les caractéristiques plus
détaillées de ces réacteurs ainsi qu’une brève description des diagnostics utilisés sont
données ci-dessous.

II.1 Réacteur Silane

Le plasma est créé dans une boîte à décharge (diamètre ≃ 13 cm, hauteur ≃ 3.7

cm) placée à l’intérieur d’une chambre cylindrique (diamètre ≃ 40 cm et hauteur ≃ 30

cm). Cet ensemble est décrit sur la figure II.1 et dans [11, 55]. La boîte à décharge
est percée de 4 fentes verticales (largeur 0.2 cm, hauteur 4 cm) permettant un accès
optique au plasma. Cette boîte ainsi que sa base (constituée d’une grille) sont reliées
à la masse. L’électrode radiofréquence ferme le haut de la boîte. Sa structure en
pomme de douche assure également l’introduction du mélange gazeux argon-silane.
Les conditions typiques de décharge sont les suivantes :

– Pression ≃ 0.12 mbar
– Débits : Ar 20 sccm, SiH4 1.2 sccm
– Puissance ≃ 10 W
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Figure II.1 Réacteur Silane, (a) vue du caisson extérieur, (b) schéma représentant la boîte
à décharge ainsi que les principaux diagnostics [55]

Ce réacteur est surtout utilisé pour la synthèse de nanocristaux (< 10 nm) de silicium
pour les applications industrielles. La majorité des études menées sur Silane a pour
but de comprendre et de maîtriser la croissance de ces nanocristaux.

II.2 Réacteur PKE-Nefedov

Le réacteur PKE-Nefedov a été développé par le MPE et l’IHED avec le soutien
technique de la société Kayser-Threde GmbH [42]. Il est de forme cubique (10×10×5

cm) et ses parois latérales sont entièrement en verre afin de permettre une observation
optimale du nuage de poussières (voir figure II.2). Les électrodes, séparées de 3 cm,
ont un diamètre d’environ 4 cm. Le plasma est ainsi peu confiné latéralement. Le
champ radiofréquence est appliqué aux deux électrodes alternativement (mode "push-
pull") afin d’assurer une plus grande homogénéité du plasma. L’introduction du gaz
s’effectue par une ouverture placée sur la partie supérieure du cube. Les conditions
typiques de décharge sont les suivantes :

– Pression ≃ 1.5 mbar statique (pas de débit)
– Puissance ≃ 3 W

Le réacteur PKE-Nefedov, de par ses caractéristiques techniques, est principalement
dédié à l’étude du comportement et de l’organisation du nuage de poussières. Un
introducteur de poussières inséré dans l’électrode supérieure permet d’injecter des
poussières de mélamine formaldéhyde calibrées si nécessaire (le dépôt polymère est
constitué par ces poussières). Les principaux résultats ont été obtenus pour des pous-
sières formées dont la taille est de quelques centaines de nanomètres. Ainsi, les ex-
périences menées sur PKE-Nefedov se distinguent notamment de celles menées sur
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Figure II.2 Réacteur PKE : (a) vue générale, (b) vue de l’espace interélectrode avec un
nuage de poussières en suspension au voisinage de la gaine inférieure.

Silane par la taille des poussières étudiées. La complémentarité entre ces deux ré-
acteurs est par conséquent un réel atout pour mieux comprendre la physique des
plasmas poussiéreux.

II.3 Diagnostics

Afin de caractériser les plasmas poussiéreux créés dans ces réacteurs, différents
diagnostics ont été utilisés.

Les diagnostics les plus faciles à mettre en oeuvre et qui nous servent de référence
sont basés sur les caractéristiques électriques de la décharge. Ainsi, des informations
sur le plasma et les poussières sont déduites des mesures des 1ère (1H) ou 3ème (3H)
harmoniques du courant de décharge [34] ou de la tension d’auto-polarisation (Vdc).
En effet, les poussières attachant les électrons libres du plasma (cf. section I.2.b), les
caractéristiques de ce dernier sont modifiées. Nous verrons plus précisément dans le
chapitre III comment ces diagnostics permettent de suivre la croissance des poussières
au sein du plasma.

Des diagnostics optiques sont également utilisés comme par exemple la spectro-
scopie d’émission optique afin d’identifier les différentes espèces chimiques présentes
dans le plasma et de suivre leur évolution au cours de la croissance des poussières.
Afin d’observer l’influence globale des poussières sur le plasma, l’imagerie de celui-ci
est réalisée par caméra CCD standard ou rapide (notamment pour les phénomènes
instables). Ces mêmes caméras sont également utilisées pour visualiser le nuage de
poussières. Pour cela, un faisceau (sur Silane) ou une nappe laser (sur PKE-Nefedov)



24 CHAPITRE II. DISPOSITIFS EXPÉRIMENTAUX ET DIAGNOSTICS

1H 3H Vdc
Spectroscopie
d’émission

Fibres
optiques

Imagerie
CCD

Imagerie
Rapide

MEB HRTEM

Silane X X X X X X X X X

PKE X X X X X X

Tableau II.1 Diagnostics utilisés sur les réacteurs Silane et PKE-Nefedov

est utilisé pour éclairer les poussières. La diffusion de la lumière laser (LLS : Laser
Light Scattering) par ces poussières est alors détectée par les caméras. Les informa-
tions provenant des caméras et concernant le plasma ou les poussières, sont corrélées
à des résultats obtenus par des fibres optiques couplées à des photomultiplicateurs.

Les poussières formées ont également été analysées ex-situ par des techniques
de microscopie. Pour cela, les poussières sont déposées sur des substrats placés sur
l’électrode inférieure. La taille et la densité de poussières peuvent ainsi être déduites
par microscopie électronique à balayage (MEB) et leur structure par microscopie
électronique en transmission à haute résolution (HRTEM).

Ces diagnostics ont été utilisés soit sur Silane soit sur PKE-Nefedov. Afin de
comparer les résultats obtenus, la grande majorité des diagnostics a été testée sur les
deux réacteurs comme résumé dans le tableau II.1.



Chapitre III

Formation de poussières et structure

du nuage

Dans ce chapitre les différents résultats concernant la formation et la caractéri-
sation des poussières seront abordés. Cependant, les instabilités liées à ce processus
de formation seront détaillées dans le chapitre IV car elles constituent un domaine
d’étude à part entière.

III.1 Mécanismes de formation

Dans les deux expériences utilisées dans ce manuscrit, la formation des poussières
a globalement la même origine. En effet, que ce soit par l’utilisation d’un gaz réactif
comme le silane ou par pulvérisation d’un matériau polymère, la première étape
est la création des précurseurs moléculaires à l’origine du processus de croissance.
Cette étape ainsi que les suivantes ont été étudiées de façon précise dans le cas du
silane [12, 15]. Le schéma le plus couramment admis est le suivant : les précurseurs
moléculaires vont, par le biais de différentes réactions chimiques, donner naissance à
des macromolécules puis à des nanoparticules. Ces nanoparticules vont s’accumuler
dans le plasma jusqu’à atteindre une densité critique qui déclenchera le processus
d’agglomération (ou d’agrégation). Ce processus se poursuivra jusqu’à ce que les
poussières atteignent une taille de quelques dizaines de nanomètres à partir de laquelle
la croissance est essentiellement assurée par le dépôt de radicaux à la surface des
poussières. Ce schéma de croissance est résumé sur la figure III.1 [55].

Bien que le processus de croissance sur PKE-Nefedov ne soit pas bien connu, nous
pouvons considérer qu’il suit globalement les étapes décrites ci-dessus. La cinétique
de croissance et les précurseurs moléculaires étant évidemment différents.
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Figure III.1 Étapes de la croissance des poussières en chimie SiH4 [55]

III.2 Suivi de la croissance des poussières †

Comme nous l’avons vu dans la section I.2.b, les poussières acquièrent une charge
électrique en capturant les électrons libres du plasma. Ces électrons perdus ne parti-
cipent donc plus au courant de décharge. Les diagnostics basés sur les caractéristiques
électriques de la décharge (section II.3) vont ainsi être de précieux indicateurs de ce
phénomène. Le nombre d’électrons perdus étant proportionnel à la taille des pous-
sières, ces diagnostics peuvent révéler les différentes étapes de formation. La figure
III.2 donne un exemple de l’identification de ces phases à partir de la mesure de l’am-
plitude de 3H. La décroissance générale de cette courbe traduit la perte d’électrons
libres du plasma capturés par les poussières en croissance. Nous avons notamment
mis en évidence qu’une instabilité permet de caractériser la transition entre la phase
d’accumulation des nanoparticules et la phase d’agrégation. La preuve sera appor-
tée en section III.3.a et une étude de l’instabilité sera présentée en section IV.1.a.i.
L’attachement électronique sur les poussières est un phénomène relativement univer-
sel dans les plasmas poussiéreux. En effet, nous avons obtenu des résultats similaires
sur PKE-Nefedov comme le montre la comparaison présentée figure III.3. Sur la
figure III.3(b) on constate la différence entre une expérience en argon pur et une ex-

†M. Cavarroc, M. Mikikian, G. Perrier, L. Boufendi, Single-crystal silicon nanoparticles : An

instability to check their synthesis, Appl. Phys. Lett. 89, 013107 (2006)
M. Mikikian, L. Boufendi, A. Bouchoule, H.M. Thomas, G.E. Morfill, A.P. Nefedov, V.E. Fortov
and the PKE-Nefedov team, Formation and Behavior of Dust Particle Clouds in a Radio-Frequency

Discharge : Results in the Laboratory and under Microgravity Conditions, New J. Phys. 5, 19 (2003)
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Figure III.2 Évolution temporelle de l’amplitude de 3H sur l’expérience Silane [16]

périence avec ajout de silane. En argon pur, le plasma est stable alors que les pertes
électroniques interviennent lors de l’ajout de silane et donc lors de la formation de
poussières. Cet effet est identique sur PKE-Nefedov. La décroissance de l’amplitude
de 1H (figure III.3(a)) est identique à celle de l’expérience Silane bien que la cinétique
de croissance sur PKE-Nefedov soit beaucoup plus lente. Afin de mettre en évidence
que cette chute de l’amplitude de 1H est bien due à la croissance des poussières, l’am-
plitude du signal de diffusion laser recueilli par une caméra CCD a été superposée
(figure III.3(a)). Nous constatons immédiatement que les signaux optiques (reliés à
la croissance des poussières) et les signaux électriques (reliés à la perte d’électrons
libres) sont clairement corrélés. Une bonne maîtrise de ces diagnostics électriques peut
ainsi permettre de connaître en temps réel la phase de croissance des poussières. Cela
revêt notamment une grande importance pour les premiers instants de la croissance
pendant lesquels les poussières ont une taille nanométrique. En effet, de nouvelles ap-
plications potentielles des nanoparticules ne cessent d’émerger en microélectronique
ou en nanotechnologie. Dans la section suivante nous verrons comment ce diagnostic
électrique nous a permis de maîtriser la formation (et le dépôt) de nanoparticules
cristallines (nanocristaux) de silicium.
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Figure III.3 Évolution de l’amplitude de 1H, (a) sur PKE-Nefedov à bord de l’ISS (corrélée
au signal de diffusion laser), (b) sur Silane avec et sans gaz réactif [40].

III.3 Contrôle de la croissance de nanocristaux

Pour les applications industrielles nécessitant l’utilisation de nanoparticules de
taille bien définie, une bonne connaissance de la cinétique de croissance des poussières
est impérative. Nous avons mis en évidence que l’instabilité présentée figure III.2 peut
être utilisée comme indicateur de l’instant idéal pour le dépôt de nanocristaux de
silicium de 2 à 3 nm de diamètre. Pour cela, nous avons réalisé des dépôts à différents
instants, avant, pendant et après l’instabilité. Une des difficultés de cette procédure
est liée à la très courte durée de l’instabilité. Cependant, les résultats obtenus sont
très concluants comme le montrent les clichés MEB présentés figure III.4.

III.3.a Taille des nanoparticules †

La figure III.4(a) montre qu’avant l’instabilité, seules des nanoparticules de 2 à
3 nm sont déposées. Pendant l’instabilité (figure III.4(b)) deux populations peuvent
être distinguées : des nanoparticules indépendantes de 2 à 3 nm, mais également des
poussières plus grosses qui correspondent à l’agglomération de deux nanoparticules.
Après l’instabilité, la quasi-totalité des nanoparticules de 2 à 3 nm a disparu et ne ré-
sident que des agglomérats. Ce résultat permet de conclure que l’instabilité apparaît
au moment précis où la phase d’agglomération débute. Cette instabilité sera décrite
plus précisément à la section IV.1.a.i mais nous pouvons déjà décrire schématique-
ment les phénomènes responsables de son origine. En effet, une instabilité sur les
caractéristiques électriques du plasma signifie que la densité électronique est pertur-
bée. L’agglomération des premières nanoparticules représente en effet un changement

†M. Cavarroc, M. Mikikian, G. Perrier, L. Boufendi, Single-crystal silicon nanoparticles : An

instability to check their synthesis, Appl. Phys. Lett. 89, 013107 (2006)
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Figure III.4 Clichés MEB de nanoparticules déposées (a) avant, (b) pendant, (c) après,
l’instabilité [16].

drastique pour la densité électronique. Avec une taille de 2 à 3 nm les nanoparticules
sont chargées de façon stochastique et ne peuvent porter au maximum qu’un élec-
tron. Lors de l’agglomération, la taille des poussières change de façon significative
et les processus de charge sont donc fortement modifiés entraînant l’apparition de
l’instabilité. Ainsi, le diagnostic électrique nous permet, par la localisation de cette
instabilité, de connaître exactement l’instant auquel est atteinte la densité maximale
de nanoparticules de 2 à 3 nm de diamètre. L’expérience peut alors être stoppée à
cet instant afin de déposer ces nanoparticules. Le nombre de nanoparticules déposées
peut être augmenté en répétant l’expérience ou en pulsant la décharge.

III.3.b Structure des nanoparticules †

Nous savons maintenant comment obtenir des nanoparticules de silicium mais
nous ne connaissons pas leur structure. La première étape consiste tout d’abord à
savoir si ces nanoparticules sont cristallines ou amorphes. Pour cela, une analyse
par microscopie électronique en transmission à haute résolution a été réalisée. La
figure III.5 met clairement en évidence que les nanoparticules sont cristallines. En
effet, les plans cristallins sont nettement visibles. Afin de caractériser cette structure
nous avons utilisé deux méthodes. La première consiste à générer numériquement des
réseaux cristallins tridimensionnels modèles et à les projeter sur les images HRTEM
afin de tester la correspondance. Nous avons testé notamment les structures diamant
et cfc (cubique face centrée). Cette technique ne nous a pas permis de conclure de
façon catégorique sur la structure cristalline des nanoparticules. Une corrélation avec

†G. Viera, M. Mikikian, E.Bertran, P. Roca i Cabarrocas, L. Boufendi, Atomic structure of the

nanocrystalline Si particles appearing in nanostructured Si thin films produced in low-temperature

radiofrequency plasmas, J. Appl. Phys. 92, 4684 (2002)
G. Viera, S. Huet, M. Mikikian, L. Boufendi, Electron diffraction and high-resolution transmission

microscopy studies of nanostructured Si thin films deposited by radiofrequency dusty plasmas, Thin
Solid Films 403-404, 467 (2002)
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Figure III.5 Cliché HRTEM montrant la structure cristalline des nanoparticules de sili-
cium [56,57].

des résultats de SAED (Selected Area Electron Diffraction) a permis d’établir que les
nanoparticules de 2 à 3 nm ont une structure cristalline de type cfc. Cette structure
est instable pour des poussières plus grosses mais les effets de taille jouent un rôle
prépondérant dans la stabilisation de cette structure à l’échelle nanométrique. Pour
des tailles supérieures, la structure diamant, habituelle pour le silicium, est obtenue.

III.4 Forme du nuage de poussières †

Nous venons de voir ci-dessus la formation de nanoparticules de silicium. Dans
cette section, nous allons aborder plus précisément la notion de nuage de poussières
et notamment sa structure géométrique. Pour cela nous allons considérer les résultats
obtenus sur le réacteur PKE-Nefedov qui permet une observation aisée du nuage de
poussières. Lorsque le nuage est constitué d’une forte densité de nanoparticules, celui-
ci est difficilement observable par les techniques usuelles de diffusion de la lumière
laser. Sur PKE-Nefedov, les expériences sont le plus souvent réalisées avec des pous-
sières formées dont la taille est suffisamment grande pour permettre leur observation.
Pour cela, le nuage de poussières est éclairé par une nappe laser et la lumière diffusée
est recueillie par des caméras CCD standards.

Nous avons vu à la section I.2.c que diverses forces s’exercent sur les poussières. Le
bilan des forces en présence détermine alors la structure du nuage. Quelques exemples
de nuages de poussières obtenus sur PKE-Nefedov sont présentés sur la figure III.6.

†M. Mikikian, L. Boufendi, A. Bouchoule, H.M. Thomas, G.E. Morfill, A.P. Nefedov, V.E. Fortov
and the PKE-Nefedov team, Formation and Behavior of Dust Particle Clouds in a Radio-Frequency

Discharge : Results in the Laboratory and under Microgravity Conditions, New J. Phys. 5, 19 (2003)



III.4. FORME DU NUAGE DE POUSSIÈRES 31

Figure III.6 Nuages de poussières obtenus sur PKE [40] : (a) quelques couches de pous-
sières injectées (3.4 µm), (b) dôme de poussières formées, (c) poussières for-
mées de différentes tailles sous l’influence d’une inhomogénéité sur l’électrode
inférieure, (d) poussières injectées et formées avec apparition de régions cris-
tallines et d’un void, (e) nuage dense de poussières formées avec un void, (f)
expérience en microgravité avec des poussières injectées et formées et présence
du void.

Ces images sont prises à un angle de 90̊ par rapport à la nappe laser. Sur la figure
III.6(e) sont clairement visibles l’électrode inférieure et la gaine. La caméra n’est
pas centrée sur le réacteur et le centre géométrique de la décharge se situe alors au
voisinage du centre de la zone sombre appelée "void" que nous décrirons par la suite.

Sur la figure III.6(a), un nuage de poussières injectées de 3.4 µm est en suspen-
sion au voisinage de la gaine inférieure où réside un champ électrique permettant de
compenser la gravité. En effet, cette expérience a été réalisée en laboratoire avec, par
conséquent, une force de gravité importante pour ces poussières micrométriques. On
constate que le nuage est constitué de quelques couches superposées et on dénote une
certaine organisation du nuage. En effet, les poussières chargées négativement (voir
section I.2.b) interagissent fortement et forment alors une structure appelée cristal
Coulombien. En laboratoire les cristaux Coulombiens subissent une forte contrainte
gravitationnelle et se limitent le plus souvent à quelques couches de poussières. Ainsi
les effets tridimensionnels ne peuvent être étudiés rigoureusement que dans des condi-
tions de microgravité [41, 42].
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La figure III.6(b) montre un nuage de poussières formées, en forme de dôme.
Les poussières formées sont plus petites que les poussières injectées et peuvent ainsi
occuper un volume plus important. L’importance de la gravité est mise en évidence
sur la figure III.6(d) où il y a coexistence de poussières submicrométriques formées et
de poussières micrométriques injectées. Du fait de la gravité, les poussières les plus
grosses occupent logiquement les couches les plus basses. Leur position d’équilibre est
atteinte plus près de l’électrode car le champ électrique y est plus fort.

Les poussières sont fortement chargées et sont par conséquent très sensibles aux
champs électriques. De légères perturbations de ce champ peuvent induire des mou-
vements complexes des poussières. Étant donné qu’elles interagissent également entre
elles, elles vont se comporter comme un fluide comme le montre par exemple la fi-
gure III.6(c). Sur cette image, une fine plaquette d’inox a été placée sur l’électrode
inférieure pour prélever des poussières. Cette plaquette induit sur ses bords une va-
riation locale du champ électrique (marche de potentiel entre le bord de la plaquette
et l’électrode). Cet effet se traduit par la formation d’un enroulement de poussières
juste au-dessus du bord de la plaquette.

Les figures III.6(e) et (f) mettent en évidence la formation au sein du nuage de
poussières, d’une zone dépourvue de poussières et appelée void [39–41, 51, 53, 58–
70]. Cette zone apparaît à proximité de la région centrale du plasma. Elle est le
siège de très nombreux phénomènes dont l’étude constitue une part importante de ce
manuscrit. La théorie généralement admise pour expliquer l’existence de cette zone
est basée sur l’équilibre entre deux forces liées notamment à la charge des poussières.
Une force électrique dirigée vers le centre du plasma (due à la différence de potentiel
entre le plasma contenu dans le void et celui contenant le nuage de poussières) et
une force ionique dirigée vers l’extérieur (due aux ions chassant les poussières de
cette zone centrale) [59]. L’équilibre entre ces deux forces est obtenu à la frontière
du void. Ce void est également observé en microgravité comme le montre la figure
III.6(f) obtenue à bord de l’ISS. En comparant les figures III.6(e) et (f), on remarque
qu’en laboratoire le void est légèrement décalé vers le haut du réacteur. Cet effet est
certainement dû à une faible composante gravitationnelle qui entraîne les poussières
vers le bas et donc le void vers le haut. Les deux forces à l’origine du void sont
d’autant plus fortes que la taille des poussières est grande. Lorsque celle-ci est plus
faible que sur la figure III.6(e), on peut observer des situations sans void. Un exemple
est donné sur la figure III.7 où la caméra forme un angle faible par rapport à la
direction du laser afin de mieux détecter les poussières de petite taille. La taille du
void s’avère être fortement dépendante de la puissance radiofréquence injectée. Plus
celle-ci est grande, plus la taille du void augmente. Récemment le void a été fermé
avec des poussières micrométriques lors d’expériences en microgravité en diminuant
la puissance injectée jusqu’à atteindre des valeurs proches de l’extinction du plasma
[71].
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Figure III.7 Nuage de poussières formées sans void obtenu sur PKE-Nefedov en labora-
toire. La caméra forme un angle faible par rapport à la direction du laser.

III.5 Générations successives de poussières

Dans les sections ci-dessus, nous avons vu comment la première génération de
poussières se formait et quelle était la structure du nuage de poussières obtenu. Si les
précurseurs à l’origine du processus de formation sont régulièrement amenés au sein
de la décharge, de nouvelles générations de poussières peuvent apparaître. Pour cela,
les conditions de formation doivent être à nouveau réunies. La structure du nuage de
poussières se révèle relativement importante dans ce processus comme nous allons le
voir ci-dessous.

III.5.a Générations successives sur PKE-Nefedov †

Nous avons observé sur PKE-Nefedov que le void est le siège de la formation de
la nouvelle génération de poussières. Celle-ci va remplir le void, puis un nouveau void
va émerger et ainsi de suite. Nous avons ainsi obtenu des générations successives de
poussières comme le montre la figure III.8. Sur cette figure sont clairement visibles
trois générations de poussières qui sont apparues les unes après les autres depuis la
région de void. On observe également un nouveau void au milieu de la 3ème génération.

†M. Mikikian, L. Boufendi, A. Bouchoule, H.M. Thomas, G.E. Morfill, A.P. Nefedov, V.E. Fortov
and the PKE-Nefedov team, Formation and Behavior of Dust Particle Clouds in a Radio-Frequency

Discharge : Results in the Laboratory and under Microgravity Conditions, New J. Phys. 5, 19 (2003)
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Figure III.8 Générations successives de poussières sur PKE-Nefedov [40].

III.5.b Générations successives sur Silane †

Nous avons voulu vérifier si le phénomène de générations successives de pous-
sières à partir de la région de void était identique sur Silane. Cependant, ce réacteur
ne permet pas une visualisation directe du nuage de poussières. Pour contourner
cette limitation, nous avons développé une procédure indirecte pour mettre en évi-
dence ce phénomène. Deux preuves devaient être apportées. La première était de
prouver l’existence d’un void dans un plasma poussiéreux créé à partir de silane, et
la seconde était de montrer qu’une nouvelle génération naissait à partir de ce void.
Le fait que des générations successives de poussières apparaissent était déjà connu
mais l’existence d’un void et son implication dans ce processus n’avaient jamais été
formellement prouvées. En effet, les générations successives apparaissent clairement
sur les caractéristiques électriques de la décharge comme le montre la figure III.9.
Afin de replacer cette figure dans le contexte de la formation de poussières en silane,
nous avons ajouté en encart la figure III.2 et indiqué la période qu’elle recouvre. Les
générations successives sont alors indiquées par des oscillations basse fréquence dont
la période est de l’ordre de 1 minute.

L’existence du void et la formation de nouvelles générations de poussières à l’inté-
rieur de celui-ci ont été mises en évidence en corrélant différents diagnostics : 3H, la
spectroscopie d’émission et la diffusion laser (figure III.10). La spectroscopie consiste
à suivre l’évolution temporelle de l’émission de la raie 750.38 nm de l’argon au centre
du plasma. La diffusion laser est réalisée en utilisant un laser à argon de 2 W couplé
à un photomultiplicateur refroidi à eau (haute sensibilité) et recueillant le signal de
diffusion provenant du centre de la décharge.

†M. Cavarroc, M. Mikikian, Y. Tessier, L. Boufendi, Successive Generations of Dust in Complex

Plasmas : A Cyclic Phenomenon in the Void Region, Phys. Rev. Lett. 100, 045001 (2008)
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Figure III.9 Amplitude de 3H montrant l’apparition de générations successives en silane
[70].

La corrélation entre ces diagnostics est délicate et afin d’expliquer les évolutions
observées sur la figure III.10 nous avons notamment utilisé les acquis provenant de
PKE-Nefedov. De plus, pour prouver l’existence du void nous allons commencer par
émettre l’hypothèse de sa présence et montrer que les résultats de la figure III.10 sont
cohérents avec cette hypothèse. Les évolutions des trois courbes de la figure III.10
peuvent être décrites schématiquement avec le raisonnement suivant :

– 3H augmente si de plus en plus d’électrons libres sont présents dans le plasma
c’est à dire si la capture électronique par les poussières devient faible. Pour
cela, deux possibilités existent, la présence d’une faible densité de grosses pous-
sières ou d’une forte densité de petites poussières. En effet, la charge globale
représentée par le nuage de poussières est globalement identique dans les deux
cas. L’interprétation des variations de 3H doit alors prendre en compte cette
équivalence.

– I750.38 au centre du plasma augmente si un void se forme et donc si les poussières
sont chassées du centre du plasma.

– Le signal de LLS au centre du plasma augmente si le nombre ou la taille des
poussières augmente. Il augmente donc si des poussières se forment dans le void.

A partir de ces dépendances, la figure III.10 met clairement en évidence qu’après
la formation de la première génération, un void s’ouvre (3H et I750.38 augmentent)
et chasse les grosses poussières de première génération. Ensuite des poussières com-
mencent à se former à l’intérieur du void (3H se stabilise puis décroît, I750.38 chute
et le signal de LLS augmente). Le processus recommence alors avec l’ouverture d’un
nouveau void (I750.38 augmente, le signal de LLS disparaît). A cet instant 3H varie
faiblement car les pertes de grosses poussières fortement chargées sont partiellement
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Figure III.10 Mise en évidence de l’existence d’un void sur Silane : corrélation entre 3H,
l’intensité d’une raie d’argon et la diffusion laser [70].

compensées par l’apparition d’une forte densité de petites poussières faiblement char-
gées.

Afin de confirmer ces résultats nous avons effectué un dépôt de poussières à un
instant où coexistent au moins deux générations. Pour cela nous avons placé des
substrats à différents endroits sur l’électrode inférieure. Nous avons ensuite effectué
une analyse par MEB afin de vérifier la répartition spatiale des populations de pous-
sières. Ces résultats se sont avérés parfaitement concordants avec l’hypothèse de la
formation des nouvelles générations de poussières dans le void. En effet, nous avons
observé la présence d’une grande quantité de petites poussières sur le substrat placé
au centre du réacteur. Ces petites poussières sont de moins en moins nombreuses au
fur et à mesure que l’on s’éloigne du centre. A l’inverse les grosses poussières sont
majoritaires sur les substrats placés au bord de l’électrode et minoritaires au centre.
La figure III.11 schématise la façon dont ont été réalisés les dépôts et propose un
modèle de la structure du nuage de poussières constitué de générations successives
de poussières (trois dans l’exemple donné).
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Figure III.11 Modèle du void sur Silane. Les zones en pointillés représentent différentes
générations de poussières (les plus grosses à l’extérieur). Les barres verticales
représentent le volume de poussières que les différents substrats ont recueilli
[70].

III.6 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons vu les méthodes qui nous ont permis de suivre et de
contrôler la formation et la croissance des poussières dans les deux réacteurs étudiés.
Nous avons mis en évidence que les caractéristiques électriques de la décharge évoluent
de façon similaire dans les deux réacteurs. Cela souligne l’universalité du phénomène
d’attachement électronique.

Les mesures électriques laissent apparaître des phénomènes instables qui sont liés
au démarrage de la phase d’agrégation des nanoparticules de silicium. En utilisant
cette instabilité nous avons développé une technique permettant de contrôler le dépôt
de nanocristaux de silicium de taille définie. Cette maîtrise est d’un grand intérêt
pour les applications industrielles nécessitant le dépôt de nanocristaux de silicium.
On citera par exemple les couches nanostructurées (silicium polymorphe) pour les
cellules solaires ou les nouvelles générations de transistors utilisant les nanocristaux
pour le contrôle du passage du courant. Dans ce cas, les nanocristaux sont déposés
dans la couche d’oxyde entre la source et le drain.

Nous avons aussi montré que les générations successives de poussières naissent à
partir du void. Cette déduction a été faîte en corrélant les résultats des deux réacteurs
et en développant une technique indirecte pour mettre en évidence ce phénomène
sur Silane. Ce point soulève le problème du dépôt de poussières lorsqu’une nouvelle
génération a commencé à se former. En effet, à cet instant la structure du nuage
est complexe et inhomogène, avec un maximum de petites poussières au centre et de
grosses sur les bords. La formation du void est primordiale dans ce phénomène. La
diffusion de la lumière laser est souvent utilisée pour la détection des poussières dans
les réacteurs. Si cette observation est réalisée au centre du plasma, la présence du void
peut induire l’expérimentateur en erreur. En effet, l’absence de signal de diffusion au
centre ne signifie pas que le plasma ne contient pas de poussières.
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Chapitre IV

Instabilités dans les plasmas

poussiéreux

Lorsque la densité de poussières présentes dans un plasma devient relativement
importante, le plasma peut être fortement perturbé. En effet, nous avons vu que les
poussières capturent les électrons libres du plasma. Lorsque cette perte d’électrons de-
vient non-négligeable, la stabilité du plasma est affectée et des phénomènes instables
apparaissent. Une part importante de mon activité de recherche a été dédiée à l’étude
de ces instabilités qui se rencontrent dans de nombreuses conditions expérimentales
et qui peuvent prendre des formes très diverses. Par conséquent, un effort constant
a été apporté à la corrélation et à la comparaison des résultats afin de mettre en
évidence le caractère universel de ces phénomènes.

IV.1 Instabilités durant la formation de poussières

Nous avons vu brièvement dans la section III.2, que des instabilités peuvent ap-
paraître pendant la formation de poussières. Ci-dessous les instabilités liées à la for-
mation de poussières sont étudiées sur les réacteurs Silane et PKE-Nefedov.

IV.1.a Chimie argon-silane

IV.1.a.i Pendant la 1ère génération de poussières †

Dans le réacteur Silane, la transition entre la phase d’accumulation des nanocris-
taux et la phase d’agrégation est marquée par l’apparition d’une instabilité. En effet,

†M. Cavarroc, M. Jouanny, K. Radouane, M. Mikikian, L. Boufendi, Self-excited instability oc-

curring during the nanoparticle formation in an Ar–SiH4 low pressure radio frequency plasma, J.
Appl. Phys. 99, 064301 (2006)
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Figure IV.1 Instabilité d’agrégation sur Silane observée sur (a) Vdc, (b) 3H, (c) spectro-
gramme (FFT) de 3H [35].

ce changement rapide de la taille des poussières (et donc de la charge électrique por-
tée par leur surface) va fortement perturber l’équilibre du plasma. Cette instabilité
(que nous appellerons par la suite instabilité d’agrégation) est visible sur l’ensemble
des diagnostics et notamment sur les diagnostics électriques. Les figures IV.1(a) et
(b) sont caractéristiques de ce que nous observons sur 3H et Vdc. La transition entre
ces phases de la croissance des poussières, et donc l’instabilité, a lieu très rapidement
après l’allumage du plasma (entre 100 et 200 ms). Sa durée est relativement courte et
ne dépasse pas quelques dizaines de ms. Ces deux aspects rendent l’étude de l’instabi-
lité relativement complexe. Cependant, nous avons réussi à analyser quelques proprié-
tés essentielles de ce phénomène. Tout d’abord, le paramètre le plus logique à étudier
est sa fréquence. Étant donné que celle-ci évolue dans le temps (figure IV.1), nous
avons réalisé des spectrogrammes afin de mettre en évidence l’évolution temporelle
de la fréquence. Un spectrogramme est en fait une transformée de Fourier (FFT, Fast
Fourier Transform) avec une fenêtre glissante. On obtient ainsi l’évolution temporelle
des fréquences caractéristiques du signal. Un exemple est donné figure IV.1(c). On
remarque que la fréquence principale est d’environ 1500 Hz et qu’elle suit une courbe
en cloche. La répétitivité de cette évolution nous a permis de conclure que la première
phase d’augmentation de la fréquence est liée à l’établissement de l’instabilité alors
que la phase de décroissance est liée à son arrêt progressif par ralentissement.

L’ordre de grandeur de la fréquence est en accord avec la fréquence plasma "pous-

siéreuse" définie par fd =
1

2π

√

Q2

d
nd

ǫ0md

et fonction de la charge Qd, de la densité de
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Figure IV.2 (a) Diagramme d’existence de l’instabilité d’agrégation en fonction de la puis-
sance radiofréquence et du débit de SiH4 (o : instabilité, x : pas d’instabilité,
⋆ : cas particulier) [55]. (b) Cas particulier de l’instabilité près du seuil d’exis-
tence, (c) zoom de (b) [35].

poussières nd et de leur masse md. De plus, cette fréquence décroît avec la taille des
poussières. Ceci explique la décroissance de la fréquence à la fin de l’instabilité lorsque
les nanocristaux se sont agglomérés.

Une étude paramétrique de cette instabilité a été menée en fonction de la puissance
radiofréquence injectée, du débit de SiH4 et de la température du gaz [35]. Pour
chacun de ces paramètres, nous avons établi la variation de la fréquence, de la durée et
de l’instant d’apparition de l’instabilité. Nous avons notamment mis en évidence que
ces caractéristiques sont en accord avec les modifications de la cinétique de croissance
des poussières (par exemple sous l’effet de la température du gaz [72, 73]).

Cette étude paramétrique nous a également permis de définir le diagramme d’exis-
tence de l’instabilité. En effet, pour certains jeux de paramètres, cette instabilité
disparaît ou du moins elle n’est plus détectable du fait de sa très faible amplitude.
La figure IV.2(a) présente ainsi le domaine d’existence de l’instabilité d’agrégation
en fonction de la puissance radiofréquence et du débit de silane. On constate que
deux zones se distinguent nettement de part et d’autre d’une ligne Prf ∝ Q

−3/4

SiH4
.

L’instabilité apparaît donc préférentiellement pour des couples basse puissance-bas
débit. On remarque également la présence de points particuliers au voisinage de cette
courbe pour des puissances faibles. Ces points correspondent à des situations tra-
duisant l’effet de seuil de l’instabilité. En effet, dans ce cas l’instabilité à la forme
présentée figures IV.2(b) et (c). Au cours de son développement, l’instabilité marque
un temps d’arrêt puis repart. Ce résultat souligne la forte sensibilité de l’instabilité
aux conditions expérimentales.

Afin de comprendre l’origine de cette instabilité, nous l’avons comparé à une
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Figure IV.3 (a) 3H lors des générations successives, (b) spectrogramme de 3H, (c) transi-
tion entre une phase ordonnée et une phase peu ordonnée sur 3H [55,76].

instabilité apparaissant dans les plasmas électronégatifs [74]. En effet, nous pouvons
considérer que les poussières se comportent comme des ions négatifs massifs. Ainsi,
un lien pourrait exister entre l’instabilité que nous observons et une instabilité liée à
l’attachement dissociatif dans les plasmas électronégatifs [75].

IV.1.a.ii Pendant les générations successives †

D’autres instabilités liées à la formation des poussières ont été observées en chimie
argon-silane. En effet, nous avons vu à la section III.5 que la formation de poussières
est un phénomène cyclique qui prend son origine dans la région du void. Nous avons vu
que les diagnostics électriques traduisent ces nouvelles générations par des oscillations
dont la période est de l’ordre de la minute. Ce phénomène est représenté à nouveau sur
la figure IV.3(a). Une analyse minutieuse de cette courbe montre qu’une instabilité,
dont la fréquence peut varier de 30 à 90 Hz, se superpose au signal. Cet effet est mis
en évidence en utilisant à nouveau la représentation sous forme de spectrogramme
(figure IV.3(b)). Nous remarquons également une alternance de phases ordonnées et
de phases moins ordonnées, ces dernières ayant une fréquence moyenne plus élevée.
Ceci est confirmé en regardant précisément le signal électrique à la transition entre ces
deux phases (figure IV.3(c)). En corrélant ces observations au modèle de formation
des générations successives (section III.5) nous avons mis en évidence que la phase
ordonnée correspond à la croissance de la nouvelle génération de poussières alors que
la phase peu ordonnée semble être liée à l’expulsion des plus grosses poussières.

†M. Cavarroc, M. Mikikian, Y. Tessier and L. Boufendi, Instabilities during successive generation

dust growth in a silane-based plasma, Soumis à Phys. Plasmas (2008)
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Figure IV.4 Évolution de l’amplitude de 1H au cours de la formation de poussières sur
PKE-Nefedov. Les instabilités apparaissent environ 40 s après l’allumage du
plasma [77].

IV.1.b Pulvérisation †

Nous venons de voir dans la section précédente que la formation de poussières
dans un plasma d’argon-silane peut engendrer des instabilités. Ces phénomènes in-
stables semblent être liés à l’attachement électronique sur les poussières. Ce phéno-
mène étant universel dans les plasmas poussiéreux usuels, les phénomènes instables
induits doivent donc se retrouver dans des plasmas poussiéreux autres que les plas-
mas argon-silane. En effet, nous avons également observé des instabilités sur PKE-
Nefedov où la formation des poussières est obtenue par pulvérisation d’un matériau
polymère. Ces instabilités ont des caractéristiques (fréquence, durée, instant de dé-
marrage, forme) différentes de celles observées sur Silane. Une étude des instabilités
liées à la formation de poussières sur PKE-Nefedov est présentée ci-dessous.

Nous avons vu à la section III.2 que les évolutions des caractéristiques électriques
(notamment 1H) sur Silane et PKE-Nefedov sont semblables. L’amplitude de 1H dé-
croît du fait de l’attachement électronique à la surface des poussières. Dans certaines
conditions, nous observons sur PKE-Nefedov qu’une instabilité se superpose à cette
décroissance. Ce phénomène est mis en évidence sur la figure IV.4.

Afin de mieux caractériser cette instabilité de faible amplitude, nous avons re-
produit l’expérience en ne conservant que la partie alternative du signal. Nous avons
alors clairement observé que l’instabilité est décrite par une succession de régimes
distincts (figure IV.5(a)). L’acquisition d’un grand nombre de signaux nous a permis
d’établir la gamme de variation des caractéristiques de l’instabilité et de contrôler

†M. Mikikian, M. Cavarroc, L. Couëdel, L. Boufendi, Low Frequency Instabilities during Dust

Particle Growth in a Radio-frequency Plasma, Phys. Plasmas 13, 092103 (2006)
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Figure IV.5 (a) Évolution de l’amplitude de 1H (composante alternative) au cours de
la formation de poussières sur PKE-Nefedov. Les instabilités apparaissent
environ 40 s après l’allumage du plasma. Les différents régimes sont numérotés
de 1 à 7. (b) Spectrogramme du signal présenté en (a) [77].

la robustesse des différents régimes. En effet, la figure IV.5(a) met en évidence sept
régimes distincts. Cependant, ces sept régimes ne sont pas obtenus systématiquement
et cela nous a permis de définir un degré de robustesse pour chaque régime. Nous pou-
vons alors observer un raccourcissement de certains régimes, voire leur disparition.
Cependant, à de rares exceptions près, l’ordre des régimes est conservé.

Pour faciliter l’étude de ces régimes, nous avons utilisé à nouveau la technique des
spectrogrammes. Le spectrogramme correspondant à la figure IV.5(a) est présenté
figure IV.5(b). Cette méthode fait plus clairement ressortir les sept différents régimes :

– 3 régimes organisés (P1, P2, P3) de ≃ 40 à ≃ 80 s
– 1 régime chaotique P4 de ≃ 80 à ≃ 405 s
– 1 régime haute fréquence P5 de ≃ 405 à ≃ 435 s
– 1 régime chaotique qui devient de plus en plus organisé P6 de ≃ 435 à ≃ 600 s
– 1 régime organisé P7 de ≃ 600 à ≃ 680 s

Nous nous sommes tout spécialement intéressé aux quatre premiers régimes et
notamment aux transitions entre les régimes organisés. La figure IV.6(a) donne un
exemple de l’évolution du signal électrique lors des transitions P1-P2 et P2-P3. Afin
de mettre en évidence ces transitions, le cas présenté se distingue par une phase
P2 extrêmement courte. Nous remarquons que le passage de la phase P1 à la phase
P3 s’effectue par l’apparition progressive de pics intermédiaires caractéristiques de
la phase P2. L’apparition de ces pics entraîne tout d’abord une légère baisse de la
fréquence (P2) du fait d’une augmentation de l’écartement entre les pics principaux.
Ensuite, l’intensité des deux pics intermédiaires augmentant, la fréquence triple qua-
siment de valeur (P3). Ces comportements sont particulièrement bien mis en évidence
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Figure IV.6 (a) Transitions entre les trois premiers régimes organisés. (b) Zoom de la figure
IV.5 sur les quatre premiers régimes [77].

sur la figure IV.6(b) qui est un zoom de la figure IV.5(b). Afin de faciliter l’analyse,
le cas présenté sur cette dernière figure comporte une phase P2 plus longue que dans
le cas de la figure IV.6(a). La figure IV.6(b) met également en évidence la transition
avec le premier régime chaotique qui se caractérise par un signal qui oscille de façon
irrégulière. Une étude approfondie de ces régimes est présentée dans la référence [77].

Afin d’éliminer tout artefact électrique, nous avons également enregistré l’évolu-
tion de la luminosité du plasma pendant l’instabilité. Pour cela, un système équipé de
plusieurs fibres optiques a été mis au point afin de récolter la luminosité du plasma
en plusieurs endroits de la décharge. Ces fibres ont été connectées à un réseau de
photomultiplicateurs. Les résultats obtenus ont montré une grande cohérence avec
les mesures électriques. Quelques différences ont grandement attiré notre attention.
Nous avons notamment observé pour le troisième régime organisé (P3) une fréquence
d’oscillation trois fois plus faible que sur les mesures électriques. Une campagne de
mesure par caméra rapide a mis en évidence que ce régime est caractérisé par l’ap-
parition et la disparition régulière d’une zone plasma de forte émission. Cette zone
apparaît alternativement à différents endroits de la décharge de façon cyclique. Ce
cycle permet d’expliquer la différence entre les résultats optiques et électriques. En
effet, la mesure électrique est intégrée sur l’ensemble du volume plasma alors que
la mesure optique relève la luminosité du plasma à un endroit précis. Cet aspect
souligne la précaution avec laquelle certaines données expérimentales doivent être
analysées. Nous avons ici un bon exemple des précautions qui doivent être prises
dans l’interprétation d’une mesure intégrée en volume (diagnostic électrique).
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Figure IV.7 (a) Signature du heartbeat sur les mesures électriques pour différentes pres-
sions. (b) Fréquence du heartbeat en fonction de la pression et de la puissance
radiofréquence [79].

IV.2 L’instabilité heartbeat

Nous venons de voir dans les sections ci-dessus des instabilités liées au proces-
sus de formation des poussières. Des instabilités, non-liées à ce processus, peuvent
également apparaître dans les plasmas poussiéreux. Nous présentons dans cette sec-
tion l’analyse d’une instabilité apparaissant sur PKE-Nefedov et prenant son origine
dans la région du void, région que nous avons déjà étudiée dans les sections III.4 et
III.5. Dans certaines conditions, la zone de void est le siège de phénomènes instables.
C’est notamment le cas d’une instabilité, dénommée "heartbeat", et consistant en
une succession de contractions et d’expansions de la taille du void [59, 67, 69, 78–80].
Cette instabilité doit son nom au mouvement apparent qui en résulte et qui suggère
le battement d’un cœur. Ces phénomènes de contraction et d’expansion du void se
révèlent cependant plus complexes qu’attendu.

IV.2.a Caractérisation électrique †

Sur les mesures électriques, cette instabilité se traduit par une forme bien par-
ticulière, plus complexe qu’une simple oscillation. La figure IV.7(a) montre ainsi la
variation du signal électrique durant l’instabilité pour différentes pressions. Nous re-
marquons le changement de fréquence et de forme de l’instabilité. Le signal a notam-
ment une forme très caractéristique à 1 mbar avec la présence d’un pic étroit à droite

†M. Mikikian and L. Boufendi, Experimental investigations of void dynamics in a dusty discharge,
Phys. Plasmas 11, 3733 (2004)
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du motif principal. L’amplitude de ce pic varie de façon conséquente avec la pression.
Les mesures électriques ne permettent pas de conclure de façon claire sur l’origine
de ce pic, mais elles permettent néanmoins de déduire la fréquence caractéristique de
cette instabilité. Une étude paramétrique nous a permis de mesurer cette fréquence
en fonction de la pression et de la puissance. Ces résultats sont résumés sur la figure
IV.7(b). Nous constatons que globalement la fréquence augmente lorsque la puissance
baisse. La dépendance en pression est plus complexe, avec tout d’abord une légère
décroissance de la fréquence lorsque la pression diminue. Autour de 1 mbar, nous
constatons un comportement inverse avec une augmentation de plus en plus rapide
de la fréquence lorsque la pression d’argon diminue. Ainsi, la baisse de puissance et
de pression (supposée correspondre à une baisse de la densité ionique) entraîne une
augmentation de la fréquence de l’instabilité.

Un autre aspect important est le comportement aux très basses puissance et pres-
sion. Dans ces conditions, la figure IV.7(b) montre une chute brutale de la fréquence.
Ces conditions expérimentales sont en effet les seuils au-dessous desquels l’instabilité
disparaît. L’intervalle entre les pics augmente alors fortement (la fréquence chute)
avant de tendre vers l’infini, c’est à dire vers l’arrêt de l’instabilité. Cet aspect fait
actuellement l’objet d’une attention particulière car il semble similaire à ce que l’on
rencontre dans certains systèmes dynamiques comme les systèmes neuronaux ou les
réactions chimiques oscillantes [80].

IV.2.b Imagerie rapide †

Afin de mieux comprendre la structure complexe des mesures électriques, nous
avons réalisé une campagne de mesures par caméra rapide. Avec cette caméra nous
avons pu acquérir des images précises de la région du void durant l’instabilité heart-
beat. Cette instabilité ayant une fréquence typique de l’ordre de quelques dizaines
de Hertz, nous avons obtenu des résultats probants avec une vitesse d’acquisition
d’environ 1800 images par seconde. Ainsi, le mouvement du nuage de poussières (ca-
méra équipée d’un filtre interférentiel centré sur la longueur d’onde du laser) ainsi
que la luminosité du plasma (caméra sans filtre interférentiel, sans nappe laser) ont
été enregistrés durant l’instabilité. La figure IV.8(a) montre le mouvement du void
durant une séquence contraction-expansion. Les nombres indiqués dans le coin supé-
rieur droit correspondent au numéro de l’image. L’image 135 correspond à la situation
initiale, c’est à dire au void stable dont la taille et la position sont indiquées par une
ellipse. On observe ensuite la contraction de cette zone qui atteint sa taille mini-
male à l’image 155. On remarque aussi que le void ne se ferme jamais complètement.
Le phénomène d’expansion commence alors, laissant apparaître un mouvement plus

†M. Mikikian, L. Couëdel, M. Cavarroc, Y. Tessier, L. Boufendi, Self-excited void instability in

dusty plasmas : plasma and dust cloud dynamics during the heartbeat instability, New J. Phys. 9,
268 (2007)
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Figure IV.8 (a) Mouvement du void pendant une séquence contraction-expansion. (b) Re-
construction de 3 séquences contraction-expansion à partir des colonnes cen-
trales des images [69].

complexe qu’une simple réouverture du void. En effet, on distingue notamment une
zone intermédiaire entre le void et la partie principale du nuage de poussières (par
exemple à l’image 200) et qui correspond à des poussières ayant une vitesse faible. Le
dépouillement des résultats s’avère rapidement difficile du fait du nombre important
d’images. Pour simplifier cette procédure et afin de caractériser plus précisément le
mouvement du void, nous avons utilisé la technique d’analyse suivante. Sur chaque
image, la colonne passant par le centre du void (et donc la plus représentative) est
extraite. Ces colonnes sont ensuite accolées les unes aux autres afin de construire
la figure IV.8(b). La cinétique du void peut ainsi être résumée en une seule image,
les images originales de la figure IV.8(a) permettant de s’assurer que l’essentiel de
l’information est conservé. La figure IV.8(b) (en fausses couleurs) met en évidence
la première contraction à partir du void stable puis la réouverture progressive de
celui-ci. La séquence contraction-expansion se reproduit ensuite de façon régulière.

Malgré le filtre interférentiel, la luminosité du plasma est partiellement visible sur
la figure IV.8(a). Sa variation pendant l’instabilité se retrouve sur la figure IV.8(b)
sous la forme d’une bande lumineuse. Cela s’est avéré être un avantage car nous avons
pu ainsi corréler la contraction du void avec l’augmentation de luminosité du plasma.
Nous avons également observé que la contraction se poursuit après l’augmentation de
luminosité sans doute à cause de l’inertie des poussières. Sur la figure IV.8(b) nous
avons superposé la courbe correspondant à la luminosité au centre du plasma.

Afin de mieux caractériser l’évolution du plasma durant l’instabilité, nous avons
ensuite enregistré seulement la luminosité du plasma en éteignant le laser et en dé-
plaçant la caméra. En effet, pour obtenir les résultats présentés sur la figure IV.8,
l’angle entre la caméra et la direction du laser était faible afin d’avoir une meilleure
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Figure IV.9 (a) Évolution de la luminosité du plasma pendant une séquence contraction-
expansion (fausses couleurs). (b) Reconstruction d’une séquence à partir des
lignes centrales des images et superposition du signal électrique [69].

sensibilité (angle de vue similaire à la figure III.7). Cette disposition fait cependant
perdre de l’information horizontalement du fait de la faible profondeur de champ de
l’objectif de la caméra. Pour l’enregistrement de la luminosité du plasma nous avons
donc positionné la caméra de façon à ce qu’elle observe le plasma en totalité (angle
de vue similaire à la figure II.2(b)). L’objectif de la caméra est réglé de sorte à ce que
tout l’espace interélectrode soit visible. Nous avons alors reproduit l’expérience et les
images obtenues sont présentées sur la figure IV.9(a). Afin d’améliorer le contraste
nous avons soustrait une image de référence (prise pendant la phase de l’instabilité
où le plasma est globalement homogène) et utilisé des fausses couleurs (du bleu au
rouge). On observe ainsi clairement l’augmentation de luminosité au centre du plasma
puis une transition où le centre devient soudainement plus sombre que les bords de
la décharge. Cette évolution est particulièrement bien observée en effectuant une re-
construction similaire à la figure IV.8(b) mais à partir des lignes centrales au lieu des
colonnes (figure IV.9(b)). En effet, nous avons remarqué que des modifications impor-
tantes ont lieu suivant l’axe horizontal. La luminosité du plasma étant globalement
liée au courant, nous avons corrélé ces résultats d’imagerie aux mesures électriques
comme celles présentées figure IV.7(a). La mesure électrique correspondante a été
superposée sur la figure IV.9(b). Nous constatons une très bonne corrélation. Cela
nous permet également de comprendre l’origine du pic qui apparaît sur les mesures
électriques. Ce pic est en effet dû à l’augmentation de luminosité au bord du plasma
alors que le reste du signal est principalement lié aux modifications centrales.

Une autre instabilité concernant le void a également été observée sur PKE-Nefedov.
Elle consiste en une oscillation à très basse fréquence (< 10 Hz) de la taille du void
lorsqu’une nouvelle génération de poussières se forme dans le void. Elle se distingue
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du heartbeat par une fréquence plus faible, une variation de la taille du void plus
importante et une durée plus courte. De plus, dans certaines conditions, mal identi-
fiées, elle s’accompagne d’une rotation du void autour de l’axe de symétrie vertical
du réacteur. Cette instabilité regroupe différentes caractéristiques des instabilités que
nous venons de décrire dans ce chapitre : elle est liée à la formation de poussières
dans le void. Son lien avec les autres instabilités est en cours d’investigation.

IV.3 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre nous avons mis en évidence que les plasmas poussiéreux sont
des milieux fortement instables. Du fait de la taille des poussières (relativement aux
autres espèces chargées du plasma) les instabilités que nous avons observées ont une
fréquence faible (de quelques Hz à quelques 103 Hz). Plus généralement, l’observation
d’instabilités basse fréquence dans un plasma doit alerter l’expérimentateur sur la
probable présence dans le réacteur d’une forte densité de poussières.

Nous avons vu que la formation de la première génération de poussières est la
source de fortes perturbations du fait de modifications importantes de la densité des
électrons libres. Ces instabilités prennent des formes diverses et montrent une évo-
lution temporelle complexe de leur fréquence caractéristique. La forme, la fréquence,
l’instant de démarrage et la durée des instabilités varient d’un réacteur à l’autre. Ceci
provient certainement des différences de conditions expérimentales (voir chapitre II)
et de la densité de poussières formées. En effet, ces instabilités ne sont observées sur
PKE-Nefedov que si la densité de poussières formées est forte. Sur ce réacteur nous
avons notamment mis en évidence un enchaînement bien précis de régimes distincts.
Sur les deux réacteurs, nous avons observé que ces instabilités sont caractérisées par
des effets de seuil drastiques qui délimitent la gamme de paramètres favorables à leur
observation. L’instabilité d’agrégation observée sur Silane est également d’un grand
intérêt pour la synthèse de nanocristaux de silicium (section III.3.a).

Les générations successives de poussières sont également caractérisées par des
instabilités qui se manifestent durant quasiment toute la durée du plasma. Les va-
riations de leurs caractéristiques sont en corrélation avec les phases d’expulsion des
grosses poussières et celles de formation des nouvelles poussières. L’origine exacte de
ces instabilités n’a pas encore été attestée formellement. Cependant, leur relation avec
le void et certaines similitudes avec l’instabilité heartbeat observée sur PKE-Nefedov,
laissent envisager une origine similaire.

L’instabilité heartbeat qui affecte la région de void a été étudiée en détails en
corrélant de nombreux diagnostics. Il ressort de ces analyses que ce phénomène se
traduit par des variations des propriétés du plasma et des mouvements de poussières
complexes. La corrélation entre les modifications du plasma et ces mouvements ouvre
des perspectives pour l’étude des mécanismes à l’origine de l’existence du void.



Chapitre V

Charge résiduelle des poussières

Comme nous l’avons vu à la section I.2.b, les poussières se chargent négativement
au sein du plasma. Ce phénomène bien connu est étudié depuis de nombreuses an-
nées. Traditionnellement, la communauté scientifique considérait qu’à l’arrêt de la
décharge, les poussières perdaient leur charge électrique par recombinaison des élec-
trons de surface avec les ions du plasma. Des expériences en microgravité réalisées
par le MPE sur le réacteur PKE-Nefedov ont montré que les poussières pouvaient
en fait garder une charge résiduelle [81]. Des expériences ont alors été réalisées au
GREMI afin de reproduire et d’étudier précisément ce phénomène.

V.1 Mise en évidence de la charge résiduelle †

Pour maintenir les poussières en suspension à l’arrêt de la décharge, une force
thermique (thermophorèse, voir section I.2.c) a été ajoutée pour compenser la gravité
et "imiter" les conditions d’apesanteur. Cette technique a permis de maintenir les
poussières en suspension pendant près d’une minute après l’arrêt de la décharge.
Afin de vérifier que les poussières conservent une charge résiduelle, un potentiel basse
fréquence est appliqué à l’électrode inférieure. Si les poussières sont chargées, elles
vont osciller dans ce champ électrique sinusoïdal. Les trajectoires des poussières sont
alors reconstruites en superposant les images obtenues. Un exemple de reconstruction
est donné sur la figure V.1(a). L’analyse des différentes trajectoires nous a permis de
suivre l’oscillation de quelques poussières comme le montre la figure V.1(b).

En considérant les forces en présence, l’équation du mouvement d’une poussière

nous permet de déduire sa charge par Qdres =
Amdω

E0

√

ω2 +
4γ2

m2

d

où ω = 2πf avec f

la fréquence du champ appliqué (typiquement 1 Hz), E0 l’amplitude de celui-ci à la
hauteur de lévitation, γ un terme d’amortissement lié à la friction avec le gaz et A

†L. Couëdel, M. Mikikian, L. Boufendi, A.A. Samarian, Residual dust charges in discharge after-

glow, Phys. Rev. E 74, 026403 (2006)



52 CHAPITRE V. CHARGE RÉSIDUELLE DES POUSSIÈRES

0 0.5 1 1.5 2 2.5
−60

−40

−20

0

20

40

60

time (s)

Z
−

po
si

tio
n 

(p
ix

el
s)

grain1
grain 2
grain 3
grain 4
grain 5
grain 6

Figure V.1 (a) Reconstruction des trajectoires des poussières après l’arrêt de la décharge.
(b) Analyse des trajectoires [47].

l’amplitude de l’oscillation des poussières. La masse de la poussière md est donnée
par l’équilibre entre la force de gravité et la thermophorèse. Nous avons ainsi mesuré
des charges résiduelles de l’ordre de quelques électrons, c’est à dire environ cent fois
plus petites que les charges en phase plasma. De plus, la figure V.1(b) met en évi-
dence que certaines poussières sont très peu chargées (faible amplitude d’oscillation,
par exemple le grain n̊ 3) et que d’autres sont chargées positivement (grains 1 et 2).
Ce dernier point est relativement important. En effet, dans des conditions classiques
de laboratoire, les poussières sont chargées négativement en phase plasma (voir sec-
tion I.2.b). Une décroissance (en valeur absolue) de cette charge à l’extinction du
plasma est logique mais le changement de signe suppose que l’équilibre des courants
électronique et ionique est fortement perturbé.

V.2 Fonction de distribution des charges résiduelles†

L’observation que la charge résiduelle peut différer d’une poussière à l’autre nous
a incité à mesurer ce paramètre de façon statistique. Pour cela, un grand nombre de
poussières a été suivi et l’analyse de leur trajectoire a alors permis la construction de
la fonction de distribution des charges résiduelles. Ces analyses ont été réalisées pour
deux valeurs de pression différentes. Les résultats obtenus sont présentés sur la figure
V.2. Nous avons superposé le résultat de l’ajustement par une fonction Gaussienne.
Nous constatons que ces fonctions de distribution confirment les premiers résultats
de la figure V.1(b) : la charge résiduelle moyenne est de l’ordre de quelques électrons
et des poussières chargées positivement existent.

†L. Couëdel, A.A. Samarian, M. Mikikian and L. Boufendi, Influence of the ambipolar-to-free

diffusion transition on dust particle charge in a complex plasma afterglow, Phys. Plasmas 15, 063705
(2008)
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Figure V.2 Fonction de distribution des charges résiduelles (a) à 0.4 mbar, (b) à 1.2 mbar
[82].

V.3 Modélisation des fonctions de distribution †

Afin de mieux comprendre les résultats expérimentaux obtenus, un important tra-
vail de modélisation a été mené. Pour cela, la fonction de distribution en phase plasma
a été estimée en prenant en considération l’aspect stochastique des phénomènes de
charge. En effet, une approche continue de la charge à partir des expressions des
courants électronique et ionique ne permet pas d’obtenir les fluctuations de charge
provenant de la nature discrète des électrons et des ions. Pour cela une équation de
type Fokker-Planck est utilisée et permet d’obtenir la fonction de distribution pré-
sentée figure V.3 à t= 0 s (instant de l’arrêt de la décharge). En utilisant le même
procédé, la fonction de distribution est calculée à différents instants après l’arrêt du
plasma. Ces calculs prennent en compte les différents processus physiques interve-
nant à l’extinction du plasma. La relaxation rapide de la température électronique,
qui passe de quelques eV à la température ambiante, a notamment une grande in-
fluence sur la charge moyenne des poussières. Cette chute est notamment visible sur
la fonction de distribution à t= 250 µs. Ensuite ce sont les processus de pertes des
ions et des électrons par diffusion qui interviennent. Afin de modéliser correctement
cette perte, une attention particulière a été portée à la transition entre la diffusion
ambipolaire et la diffusion libre [83,84]. En effet, c’est au passage à la diffusion libre
que la différence de densité entre ions et électrons augmente fortement et affecte ainsi
la charge des poussières. La fonction de distribution finale obtenue est présentée à
t= 110 ms. On constate qu’elle est très semblable à la fonction obtenue expérimen-
talement à 1.2 mbar (figure V.2(b)).

La largeur de la fonction de distribution est fortement dépendante de l’instant

†L. Couëdel, A.A. Samarian, M. Mikikian and L. Boufendi, Dust charge distribution in complex

plasma afterglow, soumis à Phys. Rev. Lett. (2008)
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Figure V.3 Évolution de la fonction de distribution de charge simulée durant l’extinction
du plasma [85].

auquel a lieu la transition entre la diffusion ambipolaire et la diffusion libre des ions
et des électrons. Les simulations montrent que la probabilité d’avoir des charges rési-
duelles positives est d’autant plus grande que cette transition se produit tôt durant
l’extinction du plasma. En effet, dès lors que les ions et les électrons diffusent indépen-
damment, les poussières sont immergées dans un milieu où les ions sont majoritaires
et peuvent ainsi acquérir une charge positive. D’autres phénomènes pouvant égale-
ment intervenir n’ont cependant pas été pris en compte dans le modèle développé. En
effet, les réactions entre métastables peuvent induire une modification de la densité
et de la température des électrons durant la phase d’extinction [47, 82, 86, 87]. Ces
aspects seront prochainement étudiés.

V.4 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre nous avons mis en évidence l’existence d’une charge résiduelle
à la surface des poussières après l’extinction du plasma. Nous avons mesuré expéri-
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mentalement cette charge en développant une méthode pour garder les poussières en
suspension après l’arrêt du plasma. Une charge de quelques électrons a été estimée.
Ce premier résultat étant concluant, nous avons poussé l’analyse à l’étude statistique
de cette charge en mesurant sa fonction de distribution. Ceci a fait notamment res-
sortir l’existence de charges positives. Des simulations ont pu reproduire les résultats
expérimentaux et ont mis en évidence l’importance du mécanisme de diffusion des
électrons et des ions sur la fonction de distribution de charge finale.

L’existence d’une charge résiduelle peut revêtir une importance capitale pour les
applications liées au dépôt de nanoparticules. En effet, si les poussières conservent une
charge lors de leur dépôt, des dysfonctionnements pourraient survenir, par exemple
dans la perspective des transistors ou mémoires utilisant des nanocristaux de silicium.
Cependant, cette charge résiduelle peut également devenir une opportunité pour déve-
lopper des techniques électrostatiques d’élimination des poussières en post-décharge.
Cet aspect peut concerner les procédés microélectroniques nécessitant des conditions
de propreté extrêmes, mais également les réacteurs de fusion thermonucléaire comme
ITER pour la collecte des poussières issues de la pulvérisation des parois.
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Chapitre VI

Conclusions et perspectives

Le travail présenté dans ce manuscrit résume l’activité de recherche que j’ai menée
depuis la fin de ma thèse. Le fil conducteur de ce travail est l’étude des plasmas
poussiéreux. J’ai eu l’opportunité d’aborder de nombreux aspects de ces milieux et
mes travaux ont concerné l’ensemble des étapes de la "vie" des poussières. En effet,
j’ai étudié leur formation, leur croissance, leur comportement et finalement leur dépôt.
Ce travail s’est surtout articulé autour de quatre thèmes principaux : la formation des
poussières, les instabilités, la structure du nuage et enfin les phénomènes de charge.

La formation des poussières a été étudiée sur deux réacteurs (Silane et PKE-
Nefedov) avec des processus de formation distincts (gaz réactif, pulvérisation). La
cinétique de formation a été suivie par des mesures électriques qui ont de plus permis
de maîtriser la formation et le dépôt de nanocristaux de silicium. Nous avons éga-
lement étudié la formation des générations successives de poussières et nous avons
montré que ce phénomène prenait son origine dans la région du void.

Nous avons mis en évidence que de nombreuses instabilités apparaissaient dans les
plasmas poussiéreux. Ces phénomènes instables ont été étudiés sur les réacteurs Silane
et PKE-Nefedov. Nous avons établi que certaines instabilités étaient directement
liées à la formation de la première génération de poussières. Nous avons également
montré que la formation des générations successives de poussières était affectée par
des oscillations basse fréquence.

La structure du nuage de poussières est marquée par la présence en son centre
d’une zone vide de poussières dénommée void. L’équilibre assurant l’existence de cette
zone est parfois rompu. Cela donne naissance à l’instabilité heartbeat qui consiste en
une succession de contractions et d’expansions du void. Nous avons caractérisé cette
instabilité par des mesures électriques et par imagerie rapide. Ceci nous a permis de
relier le mouvement des poussières aux modifications de la luminosité du plasma.

La majorité des phénomènes gouvernant la physique des plasmas poussiéreux est
liée à la charge électrique des poussières. Nous avons étudié le devenir de cette charge
lorsque le plasma est éteint. Nous avons montré que les poussières gardaient une
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charge résiduelle et nous avons mesuré la fonction de distribution correspondante.
Nous avons développé un modèle prenant en compte la diffusion des espèces chargées
du plasma et nous en avons déduit la fonction de distribution de charge à chaque ins-
tant de la phase d’extinction. Ces résultats se sont avérés très proches des résultats
expérimentaux.

Durant cette période, la grande majorité de mes travaux de recherche a été réalisée
avec un souci constant de cohérence et de synthèse. En effet, malgré la diversité
apparente des aspects abordés, tous sont en fait fortement liés les uns aux autres. La
formation de poussières est à la fois liée aux instabilités et à la structure du nuage
(void), les instabilités sont liées aux phénomènes de charge et affectent également le
void. De plus, les travaux ont été réalisés sur deux réacteurs différents et avec des
processus de formation distincts. Des corrélations et des comparaisons ont ainsi pu
être réalisées et les connaissances acquises sur un des réacteurs ont servis à l’autre.

C’est dans cette optique que je souhaite poursuivre mes travaux de recherche en
essayant d’avoir une vision d’ensemble des aspects étudiés. En effet, de nombreux
phénomènes apparaissant dans les plasmas poussiéreux semblent avoir un caractère
universel. Ce n’est qu’en échangeant, corrélant et comparant les connaissances ac-
quises sur des dispositifs expérimentaux différents que ce caractère universel pourra
se révéler. Ainsi, sur les différents aspects présentés dans ce manuscrit, j’envisage
d’explorer notamment les points suivants :

– Sur la formation des poussières : amélioration de la connaissance des mécanismes
de formation dans différentes chimies et dans un nouveau réacteur de décharge
continue.

– Sur le void : caractérisation de l’influence de la masse des ions sur sa taille
et étude de son interface avec le nuage de poussières environnant. Recherche
d’une signature nette de la présence d’un void lorsque son observation directe
est impossible.

– Sur les instabilités : corrélation précise entre les caractéristiques des instabili-
tés (forme, fréquence) et celles des poussières (taille, densité). Description du
heartbeat par des techniques de physique non-linéaire.

– Sur la charge résiduelle : étude des interactions entre poussières de charges op-
posées. Amélioration des modèles de post-décharge.

J’envisage également de consacrer une partie de mon travail à la recherche de pas-
serelles interdisciplinaires pour améliorer la connaissance des plasmas poussiéreux. En
effet, de nombreux phénomènes similaires à ceux obtenus dans les plasmas poussiéreux
sont observés dans d’autres domaines : plasmas électronégatifs, milieux granulaires,
physique des aérosols ... L’utilisation des connaissances acquises dans ces domaines et
les comparaisons qui en découleront, permettront d’envisager de nouvelles approches.
Très récemment, l’instabilité heartbeat a manifesté, dans certaines conditions, un
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comportement similaire à celui rencontré dans les systèmes neuronaux et les réac-
tions chimiques oscillantes † [80]. Une comparaison approfondie pourra apporter un
éclairage nouveau à son étude. Dans ces domaines, des méthodes de physique non-
linéaire ont été utilisées afin de caractériser les phénomènes observés. L’utilisation de
techniques similaires dans les plasmas poussiéreux semble ouvrir des perspectives de
recherche prometteuses.

†M. Mikikian, M. Cavarroc, L. Couëdel, Y. Tessier, L. Boufendi, Mixed-Mode Oscillations in

Complex Plasma Instabilities, Phys. Rev. Lett. 100, 225005 (2008)
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