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Résumé - La dynamique moléculaire est utilisée pour simuler le dépôt d’atomes d'or sur un substrat de 
Si par PVD. Le profil de concentration de l’or dans la zone de mélange est en accord avec la théorie de 
Cahn et Hilliard. Le transfert de chaleur dans un système Si/Au est simulé par dynamique moléculaire 
afin de déterminer la conductance de Kapitza. La valeur obtenue (188 MW/m2K) est en accord avec 
les résultats de Komarov et al. (entre 133 et 182 MW/m2K). 

1. Introduction 

L'intérêt pour les propriétés thermiques de nanostructures et matériaux nanostructurés est 
croissant. Ces matériaux sont conçus pour être inclus dans les dispositifs micro-électroniques 
[1,2] et les systèmes micro électromécaniques (MEMS) [3, 4] dont le comportement et la 
fiabilité dépendent fortement de l’évacuation de la chaleur générée. Les matériaux  
multicouches diélectrique/métal sont de bons candidats pour la conversion thermoélectrique 
[5,6] et leur utilisation est envisagée pour diminuer les températures maximales dans les 
systèmes microélectroniques. La diminution de l’épaisseur des couches permet de diminuer la 
conductivité thermique, conduisant à un plus grand facteur de mérite de conversion 
thermoélectrique [7]. Cette diminution est due à la diminution de la conductivité thermique 
intrinsèque de chaque couche lorsque leur épaisseur décroit jusqu’à des dimensions du même 
ordre de grandeur que le libre parcours moyen des porteurs de chaleur et à l’influence 
croissante de la conductance de Kapitza aux interfaces. La prédiction de la conductivité 
thermique de tels systèmes passe donc par une simulation fiable du transfert de chaleur aux 
interfaces. La dynamique moléculaire (DM) est un outil particulièrement bien adapté à ce type 
d’études. 

Le système diélectrique/métal qui a été le plus étudiée  avec la dynamique moléculaire 
mais aussi expérimentalement jusqu'à présent est certainement le système Si/Au [8-11]. Des 
problématiques telle que l'épaisseur de la zone de mélange  Si/Au, le profil de concentration 
d’Au dans la zone d’interface et la composition de la couche la plus externe de l’Au sur le Si 
ont été traitées dans la littérature [8, 9, 11]. Cependant des difficultés persistent car la 
comparaison entre résultats expérimentaux et de simulations sont délicates [10, 12, 13] en 
raison de la sensibilité des méthodes expérimentales mais aussi de la description des 
interactions Si/Au pour les simulations de dynamique moléculaire. 

Une paramétrisation du potentiel de type 2NN MEAM [4, 5] développée pour calculer les 
interactions Si/Au par Cruz et al. [15] a été utilisée pour les simulations. Ce potentiel est 
utilisé pour simuler le dépôt d’Au sur un substrat de Si. La configuration ainsi obtenue est 
comparée avec celle de Ryu et Cai [10] qui ont utilisé un potentiel Si/Au basé sur le 



 

formalisme MEAM [16]. Enfin, la dynamique moléculaire de non-équilibre (NEMD) [17] est 
utilisée pour prédire la conductance de Kapitza d’un système Si/Au. 

2. Etude de l’interface Si/Au 
Le potentiel 2NN MEAM est utilisé pour les interactions Si/Si et Au/Au, le choix est 

basée sur l’évaluation des potentiels pour les propriétés harmoniques et anharmoniques des 
ces matériaux. Une paramétrisation utilisent le formalisme du potentiel 2NN MEAM a été 
développée afin de faciliter le calcul des forces atomiques Si/Au [15] pour les simulations de 
DM. Ce choix de potentiel est validé en comparant les caractéristiques d’interfaces Si/Au 
avec deux autres interfaces modélisées avec des potentiel différents proposés dans la 
littérature. La seconde interface est réalisée avec le choix de potentiels de Kuo et Clancy [12] 
basé sur le potentiel 1NN MEAM de Baskes pour les interactions Si/Si et Au/Au et une loi de 
mélange pour les interactions Si/Au. La troisième interface est modélisée avec l’approche de 
Ryu et Cai [10] qui utilise le formalisme 1NN MEAM pour les interactions Si/Si et 2NN 
MEAM et al. Pour les interactions Au/Au. Ryu et Cai [10] ont proposé une paramétrisation 
particulière basée sur le formalisme MEAM pour les interactions croisées. Ces interfaces sont 
réalisées en simulant avec la dynamique moléculaire le dépôt en phase vapeur d’or sur 
substrat de Si. La quantité d’atome d’or déposé est quantifiée en terme de monocouche (ML 
pour MonoLayer). Une ML correspond au nombre d’atome de Si sur la couche externe d’une 
surface de Si orientée perpendiculairement à la direction (001), soit 6,8 × 1014 atomes/cm2 
environ. Une fois le dépôt réalisé, la concentration en atome d’or est calculée sur une 
épaisseur de 10 couches atomiques, ce qui correspond à l’épaisseur de matière analysée par 
spectroscopie d’électrons Auger [8]. Un exemple de configuration atomique obtenue est 
représenté sur la figure 1. Les conditions aux limites périodiques sont utilisé dans les 
directions x et y, la condition de frontière libre est utilisée dans la direction z pour simuler une 
interface libre Si/vapeur d’Au. Les directions x, y et z correspondent aux directions (100), 
(010) et (001) du cristal de silicium. Les dimensions du substrat de Si sont de 12 paramètres 
de mailles dans la direction x et y et 5 paramètres de mailles (soit 10 couches atomiques) dans 
la direction z. 

Les taux de dépôt sous vide peuvent varier grandement, allant de moins de 1 ML/s (3 
Å/s) à plus de 3 microns/s [19]. Avec la DM, il n'est pas possible de simuler des durées si 
importantes. Par conséquent, dans ces simulations, un atome d’or est inséré tous les 5 ps dans 
la partie supérieure de la boite de simulation avec une position aléatoire et une vitesse telle 
que leur énergie cinétique correspondent à l’énergie de vaporisation, soit 0,3 eV [19].  

La figure 2 montre le profil de concentration de la zone d’interface pour différentes 
épaisseurs d’or déposées (ML variant de 1,5 à 6,5) sur un substrat de silicium. Les résultats 
sont comparés avec des mesures AES de Ceelen et al. [8] et les résultats de l’interface 
obtenue avec les potentiels utilisés par Kuo et Clancy [12]. Pour les monocouches inférieures 
à 3 ML, les deux potentiels donnent des résultats en bon accord avec les mesures par 
spectroscopie d’électrons Auger [8]. Toutefois, pour la région où les dépôts sont supérieurs à 
3 ML les résultats expérimentaux suggèrent une zone plus grande de mélange. 

La Fig. 3 montre les profils de concentration de la zone de mélange de l'interface Si/Au 
dans la direction z pour trois valeurs différentes de quantité d’or déposée. L’épaisseur de 
mélange de l’interface pour différentes monocouches d’Au est environ de 2 Å avec le 
potentiel croisé de Cruz et al. [15]. Le profil de concentration de la zone de mélange avec le 
potentiel croisé de Cruz et al. est différent de celui obtenus par Ryu et Cai et Kuo et Clancy. 
Cependant, ces deux résultats précédents sont en désaccord avec la théorie de Cahn et Hilliard 
[20] fondée sur la thermodynamique d’un système non-uniforme, conduisant à un gradient de 
composition en forme de sigmoïde qui minimisent l'énergie libre interfaciale. Seul le potentiel 



 

croisé Cruz et al. [15] permet de retrouver qualitativement cette variation monotone de la 
concentration d’Au dans la zone interfaciale. 

  

 

 
 

 

 

Figure 1 : Vue de Côté d’interface de 
1.56ML d’Au déposé sur un substrat 

de Si. 

 
Figure 2 : Comparaison de la concentration d’Au dans la 

zone de surface prévue par les potentiels croisés de Ryu et 
Cai [10], de Cruz et al. [15]  de Kuo et Clancy [12] et les 

résultats expérimentaux [8] pour des mesures d’AES à 303K. 

 

 
Figure 3 : Concentration d’Au dans la zone de mélange pour différentes épaisseurs d’Au déposées par 

PVD sur S. Comparaison des résultats obtenus avec les potentiels croisé de Cruz et al. [15], Ryu et 
Cai [10] et  Kuo et Clancy [12]. 

 

3. Détermination de la conductance de Kapitza d’une interface Si/Au 

La paramétrisation du potentiel croisé de Cruz et al. [15] basée sur le formalisme 2NN 
MEAM pour Si et Au permet d’améliorer la qualité de l’interface entre ces deux matériaux. 
De plus, les résultats précédents [15] montrent que le potentiel 1NN MEAM ne fait bas une 
bonne description de les propriétés harmoniques et anharmoniques du Si, ce qui est 



 

fondamental pour les propriétés thermiques. Le potentiel 2NN MEAM est donc choisi pour 
réaliser des systèmes multicouches Au/Si et pour prédire la conductance de Kapitza de ces 
interfaces. La conductance de Kapitza, GK, crée un obstacle au flux de la chaleur et conduit à 
une discontinuité de température T∆  lorsque le champ de température loin de l’interface est 
extrapolé au niveau de l’interface théorique. GK, est définie par : 

,
T

Q
GK ∆

=  

où Q est la densité de flux de chaleur traversant l'interface. 

La structure modélisée est constitué de cristaux : un de Si avec une structure en diamant et 
l’autre d’une structure cfc d’Au. Les deux cristaux sont en contact dans une boîte 
rectangulaire de dimension de 32,58 x 32,58 Å dans le plan (x,y) et d’une longueur de 217 Å 
dans la direction z. Les conditions limites périodiques sont utilisées dans les directions x et y 
et la condition de surface libre est appliquée dans la direction du transfert de chaleur z. Le 
cristal de Si est composé de 7200 atomes tandis que le cristal d’Au est composé de 6840 
atomes (Fig. 4). 

Dans la première étape de la simulation, le système est équilibré à une température 
constante de 303 K pendant 40 ps. Le pas de temps est égal à 5 fs. Le gradient de température 
est imposé dans la direction z en fixant la température de la couche d’atomes supérieure de 
l’or à 330 K et la couche d’atomes inférieure du Si à 270 K. Le profil de température dans le 
système est calculé par une approche statistique après établissement du régime permanent. 

Les valeurs de la conductivité thermique obtenue à partir de la DM dépendent de la taille 
du système étudié dans le cas où le libre parcours moyen des phonons est comparable à la 
dimension du système [17, 21, 22]. Toutefois, les effets de la taille sont moins importants 
pour la conductance de Kapitza GK [23, 24]. Pour valider cette hypothèse, la dimension du 
système dans la direction du transfert de chaleur a été étendue de 50% (la longueur totale de la 
structure est portée à 348 Å). Les profils de température pour ces structures sont montrés dans 
la Fig. 3. 

 

Figure 4 : Schéma de la structure pour les 
simulations de NEMD. 

Figure 5 : Profil de température pour les 
configurations petite et grande pour simuler le 
transfert de chaleur pour des systèmes Si/Au en 
utilisant le potentiel croisé de Cruz et al.[15]. 

La valeur de GK obtenue est 162 ± 8 MW/m2K pour la plus petite structure et 154 ± 7 
MW/m2K pour la plus grande structure, la différence étant de 5%. La valeur moyenne 158 
MW/m2K a été considérée comme la conductibilité de Kapitza pour ce système Si/Au. La 
température dans le Si est presque uniforme en raison de sa conductivité thermique élevée. Le 



 

gradient important dans l'Or est due à sa faible conductivité thermique du réseau. Avec des 
simulations de DM, il n'est pas possible de simuler le transfert de la chaleur dû aux électrons. 
Sergeev a tiré une relation entre la conductibilité électronique de Kapitza, GKE, les propriétés 
électroniques et les propriétés du substrat [25]. Ce modèle prédit une conductibilité 
électronique de Kapitza de GKE = 30 MW/m2K pour une interface Si/Au, en considérant que 
les électrons et le réseau sont en équilibre thermique. Si on considère les deux résistances 
thermiques dues aux transferts électronique et phononique indépendantes alors la conductance 
totale de Kapitza est égale à la somme des deux conductances : GKT = GKE + GK = 188 
MW/m2K. Cette valeur est tout à fait cohérente avec celles obtenues par Komarov et al. pour 
une interface d’or déposé sur du Si (Si-28 isotopique pur ou Si naturel) faiblement dopé qui 
est comprise entre 133 et 182 MW/m2K [26]. 

4. Conclusion 

Le potentiel MEAM est une bonne alternative pour travailler avec le même potentiel pour 
les systèmes avec des matériaux différents, parce qu’il peut être appliqué pour plusieurs 
configurations cristallographiques. Le potentiel 2NNMEAM développé par Cruz et al. [15] 
pour simuler les interactions Si/Au est utilisé pour simuler des interfaces Si/Au. Le profil de 
concentration de l’Or dans le Si a une forme sigmoïde à l’interface Si/Au, ce qui est en accord 
avec la théorie de Cahn et Hilliard [20] contrairement à ce qui a déjà été obtenu avec d’autres 
potentiels. Les résultats expérimentaux suggèrent une zone de mélange plus considérable pour 
l’interface Si/Au que pour les résultats obtenus par le potentiels croisés de Cruz et al.[15], 
Kuo et Clancy [12] et de Ryu et Cai [10]. Pour la conductance de Kapitza, le résultat de 188 
MW2/mK est en bon accord avec celui de Komarov et al. [26] pour d’Au déposé sur du Si 
faiblement dopé, la conductibilité de Kapitza allant de 133 à 182 MW/m2K [26]. Le résultat 
suggère que la conductance thermique, GK, dépend principalement du réseau et peut être 
prédite sans considérer la contribution des électrons pour le transfert de chaleur. Ceci est en 
accord avec des résultats antérieurs sur le transport thermique [27, 28] qui ont montré une 
contribution plus significative des interactions phonon-phonon que les contributions des 
interactions électron-phonon à l’interface. 
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