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Résumé

Ce travail expérimental est consacré & 1’étude de la multiplicité des électrons secondaires émis
par des cibles minces de carbone bombardées par des protons, des atomes H? et des ions moléculaires
Hy H3 d’énergie variant de 0.25 & 2.2 MeV.

Le phénoméne d’émission électronique secondaire par les surfaces des solides & I'impact de pro-
jectiles rapides résulte des interactions inélastiques des projectiles avec les électrons du solide. Une
description phénoménologique et un rappel des différents modeles théoriques sont rassemblés dans
un premier chapitre.

Le second chapitre est consacré a la description du dispositif expérimental utilisé pour la mesure
événement par événement du nombre d’électrons émis par les deux faces d’une cible mince de carbone
lors du passage des projectiles incidents. Le traitement informatique des données expérimentales,
nécessaire 3 la détermination des distributions statistiques des électrons émis est également présenté.

L’émission électronique induite par des atomes H" a été mesurée en corrélation avec I’état de
charge des projectiles émergeant des cibles minces. Ces expériences, dont les résultats sont présentés
dans le chapitre trois, nous ont permis de montrer le réle particulier de 1’électron d’un projectile
selon qu’il reste ou non 1ié au projectile.

Le chapitre quatre est consacré & I’émission électronique induite par des ions polyatomiques Hy
et H;’ Les résultats sont interprétés en terme d’effets collectifs dans les interactions de tels ions avec
les solides. Le role de la proximité des protons, fragments des ions moléculaires, sur I’amplitude de ces
effets collectifs est montré a partir de ’étude des distributions statistiques des électrons secondaires
émis par la face d’émergence des cibles.

Ces expériences ont permis de mettre en évidence des aspects particuliers des interactions

d’atomes et d’ions polyatomiques avec les solides.
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Abstract

This work focuses on the study of the emission statistics of secondary electrons from thin carbon
foils bombarded with H°, Hy and H3+ projectiles in the 0.25-2.2 MeV energy range.

The phenomenon of secondary electron emission from solids under the impact of swift ions
is mainly due to inelastic interactions with target electrons. The phenomenological and theoretical
descriptions, as well as a summary of the main theoretical models are the subject of the first chapter.

The experimental set-up used to measure event by event the electron emission of the two faces
of a thin carbon foil traversed by an energetic projectile is described in the chapter two. In this
chapter are also presented the method and algorithms used to process experimental spectras in
order to obtain the statistical distribution of the emitted electrons.

Chapter three presents the measurements of secondary electron emission induced by H° atoms
passing through thin carbon foils. The secondary electron yields are studied in correlation with the
emergent projectile charge state. We show the peculiar role of the projectile electron, whether it
remains or not bound to the incident proton.

The fourth chapter is dedicated to the secondary electron emission induced by H;’ and H;’
polyatomic ions. The results are interpreted in terms of collective effects in the interactions of
these ions with solids. The role of the proximity of the protons, molecular ion fragments, upon the
amplitude of these collective effects is evidenced from the study of the statistics of forward emission.

These experiences allowed us to shed light on various aspects of atom and polyatomic ion inter-

actions with solid surfaces.
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Introduction

EMISSION D’ELECTRONS par la matiére peut résulter de plusieurs causes, que ce soit
l'augmentation de la température, I’application d’un champ électrique, ou encore le
bombardement de celle-ci par des photons ou des particules chargées ou neutres. Le

passage d’une particule dans un solide induit & la surface de celui-ci une émission d’électrons dits
secondaires issus des interactions inélastiques du projectile avec les électrons du solide. On désigne ce
phénomene par le terme d’Emission Electronique Secondaire (EES), Ion Induced Electron Emission
(IIEE), ou encore Particle Induced Electron Emission (PIEE).

L’émission électronique secondaire fut observée pour la premiere fois par VILLARD en 1899 [3],
qui expliqua 1’émission cathodique d’un tube & décharge par le violent transfert de quantité de
mouvement des ions positifs aux électrons. AUSTIN et STARKE en 1902 [1] mirent en évidence
I’émission électronique induite dans les solides par des électrons. FUCHTBAUER en 1906 [2] fut
cependant le premier & faire des expériences dans des conditions raisonnablement définies, et établit

ainsi les principales caractéristiques de ’émission électronique secondaire cinétique:

e le rendement électronique, c’est a dire le nombre d’électrons émis par ion incident qui augmente

avec I’énergie incidente & basse énergie (en dessous de 100 keV/u);

e la distribution angulaire diffuse, dont I’intensité décroit avec 1’angle d’émission par rapport a

la normale & la surface;

e la distribution énergétique des électrons émis, concentrée aux basses énergies, quasiment indé-
pendante de I’énergie et de 1'angle d’incidence du projectile. De plus, cette distribution est
similaire & celle des électrons secondaires induits par des électrons incidents (si on néglige le

pic d’électrons refléchis) ;

e I’énergie des électrons secondaires est déterminée par la composition de la cible, indépendam-

ment de I’énergie de I’ion incident.

Ce processus est donc depuis longtemps 1'objet de nombreuses études, autant expérimentales
que théoriques, et est utilisé dans de nombreux domaines, comme le développement de détecteurs
(channeltrons, galettes de microcanaux, photomultiplicateurs, ...) ainsi que la caractérisation des

surfaces (spectroscopie de photoélectrons, spectroscopie AUGER, microscopie électronique). Il peut
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Introduction

aussi étre vu comme un phénomene perturbateur dans certaines expériences (effet de charge de

certains matériaux).

L’émission électronique secondaire est donc un phénomene complexe se déroulant en trois étapes ;
le premier aspect du processus est lié au transfert d’énergie aux électrons du solide dans les
interactions du projectile incident avec le solide. Le deuxiéme aspect concerne le transport des
électrons dans le solide, faisant intervenir la diffusion élastique et inélastique des électrons et créant
une cascade d’électrons secondaires. Un troisieme aspect traite du nombre d’électrons de cascade
s’échappant de la surface ainsi que de leur distribution en énergie. En conséquence, un traite-
ment détaillé de 'EES nécessite de bien connaitre certains parameétres comme les probabilités de
transition électroniques du solide étudié, les sections efficaces de diffusion élastiques et inélastiques
d’électrons d’énergies comprises entre quelques électronvolts et quelques kilo-électronvolts, ainsi que
des méthodes de traitement du transport et de la transmission des électrons & travers la surface du
solide. La combinaison de tous ces effets et la complexité qui en résulte font que jusqu’a présent il
n’y a pas eu de théorie générale concernant 'EES. Néanmoins, un certain nombre de ces problémes
a pu étre traité séparément dans la littérature et on a au moins une compréhension qualitative, dans

certains cas quantitative, d’un bon nombre d’aspects de 1’émission électronique secondaire.

Plusieurs descriptions de ce phénomene existent, allant d’une approche semi-empirique jusqu’a
des modeéles faisant appel a la théorie du transport. Mais ces modélisations sont inadaptées dés
que 'on aborde des cas plus complexes que le cas d’école représenté par le proton ou 1’électron,
comme par exemple celui d’un ion lourd d’état de charge élevé ou d’un projectile polyatomique
(ion moléculaire ou agrégat). Dans le cas d’un ion polyatomique incident, il faut prendre en compte
les effets d’écrantage de la charge de ses constituants (ions et électrons) ainsi que les phénomeénes
d’échanges de charge des ions. De plus, la dissociation de Iion polyatomique en ses différents cons-
tituants, et la proximité spatiale des interactions simultanées de chacun d’eux modifie le processus

de dépdt d’énergie & I'intérieur méme de la profondeur moyenne d’échappement des électrons.

Actuellement tous ces processus d’interaction de projectiles polyatomiques avec les solides sont
assez mal connus car la plupart d’entre eux sont inaccessibles & des mesures directes. L’émission
électronique secondaire de la surface des solides peut donc apporter des informations essentielles sur
les processus physiques qui interviennent & I'impact et au cours de la pénétration de tels projectiles

dans les solides.

Au cours de ce travail nous nous sommes intéressés a 1’émission électronique induite par des
projectiles polyatomiques “simples” & petit nombre de constituants, des projectiles d’hydrogeéne,
dans le domaine d’énergie du MeV ou le ralentissement des projectiles est purement électronique.
La technique de mesure de 1’émission électronique repose sur la détection événement par événement
des électrons émis par la surface d’un solide lors de 'impact du projectile incident. L’intérét d’une
telle détection réside dans le fait que la mesure ne se limite pas au seul rendement électronique mais
qu’elle donne aussi acceés a la statistique d’émission qui résulte de la variété, a I’échelle atomique,
des séquences de collisions d’un projectile & un autre. Avec ’emploi de cibles minces, cette technique
de détection des électrons peut étre couplée & la détection en coincidence des projectiles transmis
a travers les cibles. On peut ainsi sélectionner un projectile en fonction de son état de charge a
I’émergence des cibles. Cette configuration expérimentale nous a permis de mesurer simultanément

I’émission électronique des deux faces d’une cible mince de carbone, associée & une séquence par-
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ticuliere d’interactions du projectile dans le solide. Nous nous sommes intéressés tout d’abord au
cas des atomes d’hydrogéne puis des ions moléculaires HJ et HE)," Avec des cibles de différentes
épaisseurs nous avons étudié I’émission électronique particuliére que ces projectiles induisent en
comparaison a des protons de méme vitesse, qui se reflete dans la multiplicité des électrons émis et
en conséquence dans le rendement électronique. Les expériences ont été réalisées avec les faisceaux
délivrés par l'accélérateur VAN DE GRAAFF 2.5 MV de I'IPN de Lyon. Ce travail s’est déroulé
au sein d’une collaboration entre les groupes ”Bombardement Ionique et Analyse de Surface” et
” Collisions Atomiques dans les Solides” de 'IPNL.

Le phénomeéne d’émission électronique est présenté dans le premier chapitre. Aprés une pré-
sentation succinte des lois de ralentissement des projectiles rapides dans les solides, nous rappelons
quelques modeles semi-empiriques et théoriques de ’émission électronique ainsi que les informations
qu’on peut attendre de I’étude de la statistique d’émission. Le deuxiéme chapitre est consacré & une
description du dispositif expérimental et de la méthode d’analyse des données expérimentales qui
permet d’obtenir les distributions statistiques des électrons émis et le rendement électronique. Les
résultats des expériences avec les atomes d’hydrogene et les ions moléculaires d’hydrogéne sont

présentés et discutés dans les chapitres trois et quatre, respectivement.
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1. L'émission électronique secondaire

) 3 . 7 N . . . 7
ORSQU’UN PROJECTILE rapide pénétre dans un solide, ses interactions avec les électrons

du solide conduisent & un transfert d’une partie de son énergie cinétique aux électrons du

solide et donc & son ralentissement, dit ralentissement électronique. Grace a ’énergie
qui leur a été transférée, ces électrons (“électrons de premiére génération”) se déplacent dans le
solide en communiquant une partie de leur énergie & d’autres électrons ( “électrons de cascade”)
dans des interactions inélastiques. Si au cours de leur déplacement dans le solide, ces électrons
libérés approchent la surface dans certaines conditions requises d’angle et d’énergie, ils pourront étre
éjectés du solide. C’est le phénomene d’émission électronique secondaire cinétique. Apres quelques
rappels sur les processus de ralentissement électronique dans les solides de projectiles chargés ou
neutres, y compris des électrons et des ions polyatomiques, nous allons décrire dans ce chapitre
les différents éléments de la théorie de 1’émission électronique secondaire, puis présenter différents
modeles semi-empiriques et méthodes de simulations Monte-Carlo. Enfin nous nous intéresserons a

I’aspect statistique de 1’émission électronique.

1.1 Ralentissement des projectiles rapides dans les solides

1.1.1 Cas des ions

Le ralentissement d’un ion d’énergie F dans un solide est défini par le taux de perte d’énergie du
projectile dF/dz(FE) dans le solide considéré, appelé également pouvoir d’arrét du solide pour le
projectile incident, noté S(E). Ce ralentissement résulte des interactions de I'ion avec les différents

constituants du solide. On distingue donc deux processus d’interaction :

e les collisions élastiques avec les noyaux cible qui provoquent un recul de ces noyaux et une
déviation angulaire de la trajectoire de 1'ion, et conduisent & une “perte d’énergie nucléaire”

de l'ion;

o les collisions inélastiques avec les électrons du solide qui provoquent des ionisations et exci-
tations des atomes cible sans déviation notable de la trajectoire de I’ion et conduisent & une

“perte d’énergie électronique” de l’ion.



1. L'emission électronique secondaire

Se l/vzwln(vz)

Bethe

v~1542vyz, 23 eg=

Figure 1.1 : Evolution de la perte d’énergie d’un ion en fonction de son énergie (S, est la perte d’énergie
nucléaire et S, la perte d’énergie électronique). Les processus de ralentissement dominants sont indiqués dans
chagque zone d’énergie. Le numéro atomique et la vitesse de l'ion incident sont donnés par Z; et v, vy est la

vitesse de BOHR [18].

La figure 1.1 représente schématiquement 1’évolution du ralentissement d’un ion en fonction
de son énergie incidente. A partir de cette figure, on constate que la perte d’énergie nucléaire
n’intervient que pour des ions peu énergétiques, la perte d’énergie électronique étant tres large-
ment dominante quand 1’énergie de I'ion augmente. En particulier pour des protons de 1 keV la
perte d’énergie électronique dans du carbone est déja dix fois plus grande que la perte d’énergie
nucléaire. En fait avec des projectiles d’hydrogene, les interactions des projectiles incidents con-
duisant & ’émission électronique secondaire et au ralentissement des projectiles sont uniquement les
interactions électroniques. On distingue deux domaines principaux de ralentissement électronique

en fonction de la vitesse (ou de 1'énergie) incidente. Les deux principaux domaines sont :

les ions ne sont pas complétement dépouillés de leurs électrons,

e 2 basse vitesse (v < 2v0Z12/3)
et leur charge n’est pas Zie mais Ze. Cette charge effective Zje correspond a une valeur
moyenne de la charge de 'ion incident sur la zone d’interaction considérée et dépend donc de

la nature et de la vitesse du projectile et aussi des caractéristiques de la cible.

Dans ce domaine ou les échanges de charge entre le projectile et les atomes de la cible sont
prédominants, LINDHARD et SCHARFF [43] ont calculé le pouvoir d’arrét suivant, & partir
d’une théorie qui décrit la diffusion élastique d’électrons libres de la cible dans le champ

statique créé par le projectile écranté :

2
_ 1/6 € ZnZy v
Se = 81NZ dmeg O a3 2/3\3/2 v,

(1.1)
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1.1. Ralentissement des projectiles rapides dans les solides

Dans cette expression, Z; et Zy représentent les numéros atomiques du projectile et de la cible
respectivement, e la charge élementaire, ag et vy le rayon atomique et la vitesse de BOHR, N

le nombre d’atomes de la cible par unité de volume. L’application numérique donne:

7/6

Z. Z

Se = 11.5 HQ 2/3 1 2/3 3/2 l (12)
v

ot S, est en keV/(ug.cm~2), Mo en uma, et v/vy = ﬁ, avec F en keV et M7 en uma.

FIRSOV [29] a calculé une autre expression de ce pouvoir d’arrét en considérant les transferts
de quantité de mouvement entre les électrons du projectile et ceux de ’atome cible pendant
I'interpénétration des nuages électroniques. L’utilisation d’'un potentiel de THOMAS-FERMI
conduit & une expression analogue a celle de la théorie de LINDHARD, SCHARFF et SCHIOTT
(dite Théorie L.S.S.) [44]. Dans chacun des cas, S, est proportionnel & v. Ce domaine de

vitesse correspond pour des protons & des énergies inférieures & environ 100 keV ;

e 3 haute vitesse (v > 2fqu12 / 3) on admet généralement que le projectile est totalement ionisé. Si
de plus la vitesse de 'ion est grande devant celle des électrons orbitaux de la cible (v > ’U()Z22 / 3),
I'interaction de cet ion avec les atomes de la cible peut alors étre traitée comme une collision
entre 1’ion supposé ponctuel et les électrons de la cible assimilés & des électrons libres. Dans
le cas d’une cible de carbone, ce domaine de vitesse correspond & des énergies incidentes

supérieures & 270 keV /uma.

BETHE [9] a proposé une expression non-relativiste, donc applicable dans le cadre de notre

travail, utilisant un potentiel purement coulombien :

(Z1e)?e? 2mu?
Se = 4nNZ 1 1.3
€ a2 4megmu? . I (1.3)

m est la masse de 1’électron, I le potentiel d’ionisation moyen des atomes de la cible. L’appli-

cation numérique donne:

Zy 7% 54.6 2
S, = 5772 2Ly (1> (1.4)
Ms (v/vg) I \vg
ot S est en keV/(ug.cm 2), My en uma, I en eV, et v/vg = ﬁ, avec E en keV et M

€1 uma.

Quelques termes correctifs ont été proposés pour tenir compte de la non participation des
électrons de coeur de 'atome cible au ralentissement (partie de plus basse vitesse du domaine
de BETHE), des effets de polarisation d’atomes voisins de I'atome cible (partie de plus haute
vitesse) qui réduisent le champ électrique dans les régions éloignées en diminuant la part des
interactions & grands parameétres d’impact ou des effets relativistes. La relation (1.3) traduit

cependant bien 1’évolution du pouvoir d’arrét & moyenne et haute énergie, qui suit une loi en
(1/v%) In(v?).
Dans le cas ol les échanges de charge entre I’ion et les atomes cible ne sont pas totalement négli-

geables, il convient de remplacer le terme Zje de la relation (1.3) par la charge effective de I'ion
q* = Ze.
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1. L'emission électronique secondaire

1.1.2 Cas des électrons

Comme les ions, les électrons interagissent avec les solides par collisions élastiques et inélastiques.
Ils peuvent aussi étre ralentis par des phénomenes radiatifs s’ils sont trés énergétiques (F ~ MeV)
donc en dehors du domaine d’étude de ’émission électronique. Dans nos conditions expérimentales
(Emaz = 2.2 MeV/u) les électrons les plus énergétiques sont les électrons secondaires issus de

collisions frontales proton-électron, dont 1’énergie n’excéde pas 5 keV.

Lors des collisions élastiques, 1’électron est diffusé par un atome dont 1’état quantique reste
inchangé. Les transferts d’énergie aux modes de vibrations thermiques du réseau sont relativement
faibles dans la mesure ou la masse de I’électron est petite en regard de celle des centres diffuseurs. Les
électrons sont peu ralentis, mais leurs trajectoires subissent des changements de directions d’autant
plus importants que leur énergie est faible. Ainsi, a des énergies supérieures & une dizaine d’eV, les
diffusions & petits angles sont plus probables, tandis qu’a des énergies inférieures, la diffusion tend
& étre isotrope. A basse énergie, la section efficace d’interaction élastique est plus importante que

pour les interactions inélastiques.

Les diffusions inélastiques résultent de l'interaction entre les électrons incidents et ceux de la
cible. Elles se traduisent par des excitations électroniques et des ionisations, donc une modification
de lénergie interne des atomes de la cible. On distingue les interactions individuelles (création de
paires électron-trou dans la bande de valence, ionisation des niveaux de coeur des atomes du solide)
des interactions collectives (excitations de plasmons). Jusqu'a une dizaine d’électronvolts, les in-
teractions avec les électrons de valence sont les plus probables. Pour des énergies supérieures, tous
les processus d’interactions peuvent entrer en jeu. Bien que 'ionisation des couches profondes des
atomes cible demeure la moins probable, elle requiert néanmoins une certaine quantité d’énergie.
Aussi ce mode de ralentissement joue-t-il un réle important dans le pouvoir d’arrét des électrons
pour des énergies supérieures & quelques centaines d’eV. La figure 1.2 montre 1’évolution du li-
bre parcours moyen inélastique d’un électron dans différents matériaux en fonction de son énergie

incidente.

BETHE [10] a établi une expression du pouvoir d’arrét pour un électron d’énergie E a l'aide de

la formule relativiste de diffusion électron-électron deM@LLER :

_ ‘dE
dzr

2e* Ny Zo { e2(e +2) 1 g2

(aneoPMgm? \ " AITEP T 417 1*@“2”1”“2” -

ou m est la masse de 1'électron, My et Z; la masse et le numéro atomique de I'atome cible, I le
potentiel moyen d’ionisation de I’atome cible, N4 = 6.022 10?3 at/mol est le nombre d’AVOGADRO,

e =FE/Ey, Ey = mc?. Ce qui donne dans le cas non relativiste:

S = ‘dz = 78101 775 In (1166 (1.6)

ou I et E sont en eV, S en eV/(g.cm™?) et v/vg = ,/W, avec E en keV et My en uma.
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Figure 1.2 : Courbe universelle du libre parcours moyen inélastique d’un électron en fonction de son énergie
cinétique [27, p. 129].

1.1.3 Cas des atomes d’hydrogéne

Lorsque des atomes H? pénétrent dans une cible solide, on admet généralement qu’il perdent leur
électron des les premiéres couches atomiques, et que méme si les protons ainsi créés gardent une
quelconque corrélation avec leur électron, on ne peut véritablement parler de projectiles neutres
dans le solide. Bien que ce processus d’ionisation soit dominant, en réalité sur une faible profondeur
pres de la surface une fraction non négligeable d’atomes neutres subsiste dans le faisceau incident.
Le phénoméne d’émission électronique secondaire qui concerne une région du solide proche de la
surface ne sera pas insensible & la coexistence d’atomes neutres, de protons et d’électrons dans le
faisceau incident.

KANEKO [38] a proposé récemment une expression analytique du pouvoir d’arrét électronique
pour des ions possédant un ou deux électrons liés et dont “I’état de charge est gelé” sur tout leur
parcours. Son calcul, basé sur la théorie de BETHE est valable dans la méme zone de vitesse et
conduit, en négligeant les termes correctifs, & I’expression suivante, pour un ion avec un électron
lié:

et

1
Se = 47T W NZ2 m— [(Z]_ — 1) ln(

2muv? 11
MUY (221 — 1) In( Z”

Dans le cas de 'atome H?, la relation (1.7) se réduit &:

S Nz, [1('“>+1] (1.8)
= —F |in - .
¢ " (ameo)? (dmeg)2 % mo? Zyvg 12

qui donne numériquement :

Se = BTz (U/io) [m ( Z;’m) + %] (1.9)

avec S, en keV/(ug.cm™?). et v/vy = ﬁ, avec E en keV et M; et My en uma.
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1. L'emission électronique secondaire

On peut constater que cette expression du pouvoir d’arrét du solide pour H? ne fait pas intervenir
le potentiel moyen d’ionisation contrairement & I’expression du pouvoir d’arrét du proton donnée par
la formule de BETHE (relation (1.3)). Le milieu ralentisseur n’intervient que par 'intermédiaire
de la densité atomique N Zs.

Des données expérimentales sur la perte d’énergie d’atomes H® dans les solides sont pratiquement
inexistantes & cause de difficultés expérimentales liées aux échanges de charge des projectiles dans
les solides. L’emploi de cibles trés minces est nécessaire pour réaliser des mesures de coincidence
avec les neutres émergents de la cible, d’ol1 un choix limité de matériau. De plus le faisceau doit étre
a Iétat de prééquilibre de charge durant toute la traversée de la cible pour que la fraction d’atomes
neutres résultant de la capture électronique soit négligeable dans le faisceau de neutres émergeant.
Cette condition impose des énergies élevées (plusieurs MeV) d’ot une difficulté supplémentaire car
la perte d’énergie sera tres faible en regard de 1’énergie incidente. A notre connaissance les seules
mesures publiées sont celles des expériences récentes de OGAWA et al. [48] avec des H de 10 MeV,
utilisant un spectrométre magnétique pour la mesure de ’énergie des neutres émergeant de cibles
trés minces de carbone amorphe. La valeur calculée & partir de la relation (1.8) proposée par
KANEKO est en excellent accord avec cette valeur expérimentale. Nous verrons dans le chapitre
suivant que le calcul du pouvoir d’arrét du carbone pour des atomes H? d’énergie voisine de 2 MeV

est également en accord avec nos mesures des rendements d’émission électronique secondaire.

1.1.4 Cas des ions moléculaires et des agrégats

Résumé de travaux sur la perte d'énergie d’ions moléculaires et d’agré-
gats d’hydrogene

Les premitres expériences de perte d’énergie électronique d’ions moléculaires H dans les solides
ont révélé une perte d’énergie par proton différente de celle d’un proton isolé de méme vitesse
[15] [66] [26] [41]. Cette différence a été interprétée, notamment par BRANDT et RITCHIE [16]
et ARISTA [3], en terme de phénomene d’interférences dans les interactions individuelles des ions
constituant le projectile avec les électrons libres de la cible. Ce phénomeéne d’interférences appelé
“effet de proximité”, qui résulte de la proximité des ions en mouvement dans le solide, a été modélisé
a partir d’une description diélectrique de la perte d’énergie dans les solides. La perte d’énergie d'un
ion polyatomique est exprimée comme la somme de la perte d’énergie des constituants individuels
et d’une fonction de corrélation ou “fonction de proximité” qui exprime l'effet d’interférences des
interactions individuelles.

Les expériences plus récentes de perte d’énergie d’agrégats H;' réalisées & Lyon dans le groupe
“Collisions Atomiques dans les Solides” ont d’une part confirmé les données antérieures pour les
ions Hy et d’autre part montré que I'interprétation en terme d’effet de proximité est généralisable

a de plus gros agrégats (jusqu'a n ~ 25) [51]. Les principaux résultats peuvent étre résumés ainsi:

1. & des énergies incidentes inférieures a 50 keV/p, l'effet de proximité est négatif et se traduit

donc par une perte d’énergie totale de ’agrégat inférieure & la somme de la perte d’énergie de

- 10 -



1.1. Ralentissement des projectiles rapides dans les solides

n protons isolés. A des énergies supérieures a 50 keV/p, l'effet de proximité devient positif et
la perte d’énergie de I’agrégat est plus grande que celle de n protons isolés. Cette dépendance
en vitesse de l'effet de proximité est observée quelle que soit la taille de I'agrégat pour des

valeurs de n entre 2 et 25;

2. Décart entre la perte d’énergie relative par proton de l'agrégat et celle d’un proton isolé
augmente avec n pour les petits agrégats (n =~ 5) et se stabilise pour les plus grandes valeurs

de n;

3. lamplitude de cet écart de perte d’énergie entre un proton dans un agrégat et un proton seul

diminue avec I’épaisseur du solide traversé (entre 3 et 10 pg/cm?).

Apres ce bref rappel de différents travaux sur la perte d’énergie d’ions moléculaires et d’agrégats
d’hydrogéne dans les solides, nous allons examiner plus précisément le phénomeéne de dissociation
d’un projectile polyatomique dans un solide. C’est en fait un parameétre primordial de I'interaction
de tels projectiles avec les solides, qui conditionne non seulement ’amplitude de l'effet agrégat
mais aussi son évolution en fonction de la profondeur de pénétration dans le solide. Il est donc &
la base des effets spécifiques observés sur la perte d’énergie comme en témoignent les expériences
que nous venons de rappeler et sera évidemment un parametre indispensable dans la discussion de
nos résultats expérimentaux d’émission électronique secondaire de cibles minces & I'impact des ions

moléculaires HJ et H .

Dissociation d’un ion di-atomique dans un solide

Lorsqu’un ion moléculaire rapide (v > vg) pénétre dans un solide, il perd rapidement ses électrons
de liaison au cours des interactions dans les premiéres couches atomiques du solide et les ions
ainsi formés poursuivent leur parcours dans le solide en s’éloignant les uns des autres a cause de la
répulsion coulombienne d’une part et des collisions multiples avec les noyaux des atomes cible d’autre
part. Le phénomeéne d’interférences des interactions individuelles des ions fragments que nous avons
déja évoqué est directement fonction de la distance r;; qui les sépare. On congoit aisément que pres de
la surface d’entrée ou les ions sont trés proches les uns des autres, les effets collectifs sont maximaux.
Par contre 'augmentation de la distance moyenne r;; au fur et & mesure de la pénétration dans le
solide a pour conséquence une atténuation progressive des effets collectifs jusqu’a leur disparition
lorsque la distance limite r;; est de 'ordre de grandeur de la distance d’écran dynamique A = v/wj,
(wp est la fréquence plasma du solide) c’est & dire de quelques A pour des protons dont 1’énergie est
comprise entre 100 keV et 2 MeV. Les ions interagissent alors indépendamment les uns des autres

et effet global est une simple additivité des effets des ions individuels.

Explosion coulombienne simple
D’aprés BRANDT et RITCHIE [16], deux charges Z; et Z2 initialement distantes de g se retrou-
vent & une distance r apres un temps t sous 'effet de la force de répulsion coulombienne F' donnée
par:
71 Zse?

Py = 3 (1.10)
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Figure 1.3 : Séparation internucléaire des protons constituant de H} et H; en fonction du temps de

répulsion dans le cas d’une explosion coulombienne non écrantée [30].

L’énergie initiale Fy dans le centre de masse du systéme constitué par les deux charges distantes de
ro est alors:
Z1Zse?

Ey = = F 1.11
0 dmeoro 7o (7“0) ( )

L’énergie potentielle du systéme lorsque les deux charges sont distantes de r est E(r) = rF(r). La

-1
conservation de ’énergie dans le repére du centre de masse (de masse réduite y = (L + L) )

M, 2
implique:
1
Ey, = TF(T)+§/wQ (1.12)
ar _ | [2515:¢ (l_l) (1.13)
dt Ao \1r9 T '

S|

dmegp dr
dt = (1.14)
\/ 2Z1Zye? [1
122€7 [ L —

si on pose & = %, on obtient finalement I’expression suivante de ¢:

to= to [VEVE—T1+MIn(VE+VE—T)] (1.15)

3 3
ol ty = 4/ 3;?02’;2% Si 11 est exprimé en uma et ry en A, alors tg = 1.90 4/ ZM;ZOQ fs.
La figure 1.3 montre I’évolution en fonction du temps des distances internucléaires entre les
constituants de H et HJ [30]. Les distances interatomiques initiales Ry sont égales & Ry = 1.3 et

1.2 A pour Hy et ng respectivement.

Explosion coulombienne écrantée
L’explosion coulombienne ayant lieu durant la traversée d’une feuille mince, il faut tenir compte

de I’écrantage de la charge des ions par les électrons du milieu qui atténue la force de répulsion.
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1.1. Ralentissement des projectiles rapides dans les solides

L’expression du potentiel coulombien est modifiée en introduisant un terme d’atténuation faisant

intervenir la distance d’écran dynamique A du solide:

V(ir) = 41 Zoe” exp (_§> (1.16)

dmegr

Avec cette formulation du potentiel, on obtient I’expression suivante du temps ¢ en fonction de

— T .
£=50

Varmd [ (e 3) e (-5) - (e v 3) e (-55)]
— [ ZTe0lTe 24z AR I (B _Tes 1.1
t 27, Z9¢ ), o T) P72 ot T x) PN dg | (1.17)

qui n’est pas intégrable analytiquement mais numériquement.

Les calculs d’explosion coulombienne simple ou d’explosion coulombienne écrantée sont équiva-

lents tant que la distance interatomique est inférieure & la distance d’écran dynamique A.

Diffusion multiple
La diffusion multiple ou multiple scattering, est due aux collisions élastiques & petit angle des
ions incidents avec les atomes d’un solide. Les distributions angulaires des ions diffusés ont été

calculées par SIGMUND et al. [60]. Le calcul repose sur les hypothéses suivantes :
e les atomes du milieu sont répartis de facon homogene et aléatoire (randium),
¢ les collisions binaires sont & symétrie cylindrique,
o la perte d’énergie est négligeable,
e les déviations sont petites (angles < 20° d’aprés MOLIERE [46]),
e le potentiel d’interaction est de type THOMAS-FERMI et & symétrie sphérique.

Les distributions tabulées par SIGMUND et al. [60] permettent de déterminer le demi-angle de

diffusion ¢/, sans dimension & partir des grandeurs suivantes:
2

e g le rayon d’écran de THOMAS-FERMI :
a = 088530, (27°+22%) " (1.18)
ou ag est le rayon de BOHR, Z; et Z3 les numéros atomiques du projectile et de la cible,
e 7 I’épaisseur de la cible en unités réduites :
T = ma’Nd (1.19)
ou N est le nombre de noyaux cibles par unité de volume, et d I’épaisseur de la cible,

a1 en radians est déduit de o/, & 'aide de la formule suivante:
2 3

27, Z9€? ,

a (1.20)

1
2




1. L'emission électronique secondaire

ou F est ’énergie de I'ion incident. La demi-largeur de la déviation latérale de I’ion incident corres-
pondant a I'angle de diffusion «y /o en sortie d’une cible d’épaisseur d est égale a day/s.

En faisant I’hypothése simplificatrice que la diffusion multiple agit sur chaque proton indépen-
damment de la répulsion coulombienne, on peut exprimer 'incertitude sur la distance r entre deux

protons de la facon suivante:

Ar = \[(dayy)? + (doy o) (1.21)

Nous reviendrons sur ces effets de la dissociation des ions polyatomiques dans la discussion de nos

résultats d’émission électronique & ’impact des ions H; et H?jL

1.2 Description de I'émission électronique secondaire

On distingue deux types d’émission électronique suivant I’énergie du projectile incident : 1’émission
électronique potentielle, ou Potential Emission (PE) due & Iénergie potentielle de 1'ion incident,
stockée sous forme d’énergie d’ionisation; et I’émission électronique cinétique, ou Kinetic Emis-
sion (KE) due & des transferts d’énergie collisionnels. Aprés une bréve présentation du phénomeéne
d’émission électronique potentielle, nous nous intéresserons plus particulierement a 1’émission ciné-

tique qui est I'objet de nos travaux.

1.2.1 Emission électronique secondaire potentielle

L’émission électronique potentielle résulte du réarrangement de 1’énergie potentielle de 1’ion incident
a approche des atomes de surface du solide. En premiére approximation, les résultats expérimentaux
montrent qu’a basse vitesse (v < 0.2vg) le rendement électronique est indépendant de la vitesse et
ne dépend que de Iénergie potentielle de I'ion. Au dela de 0.2 vy (ou pour des énergies incidentes
supérieures a 1 keV/u pour des ions monochargés) la dépendance du rendement électronique avec
la vitesse résulte de la participation de 1’émission cinétique, qui devient le processus dominant.
L’émission électronique potentielle survient lors du réarrangement de I’énergie potentielle de I’ion
incident dans le systéme ion-atome cible. Il se produit des processus résonnants rapides (dont les
durées caractéristiques s’échelonnent entre 10716 et 10~!3s) prés de la surface. On distingue parmi
ceux-ci 'ionisation résonnante, la neutralisation résonnante et la neutralisation quasi-résonnante
(neutralisation résonnante sur des niveaux de cceur). Ces processus ne conduisent pas directement
a I’émission d’électrons; ce sont les électrons de désexcitation d’atomes excités et de neutralisation
AUGER de l'ion incident, et dans une moindre mesure ceux d’autoionisation qui en sont responsables.
Notons ici que si I’émission cinétique est possible sur toutes les cibles & partir d’une énergie incidente
seuil, ’émission potentielle n’est pas systématique pour toutes les combinaisons projectile-surface.
En effet, dans le cas d’une neutralisation par effet AUGER ’énergie cinétique de I'électron AUGER

s’écrit :
EA:EZ{—a—ﬂz() (1.22)
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1.2. Description de I'émission électronique secondaire

E; représentant I’énergie d’ionisation du projectile pres de la surface, et « et 3 les énergies de liaison
des électrons actifs dans la bande de conduction ou de valence du solide. Si ’on minimise « et 8 &

la fonction d’extraction ¢ de la surface de la cible, il vient :
El > 2¢ (1.23)
Pour une désexcitation AUGER intervenant aprés une neutralisation résonnante, on a:
Es=E,-a>0 (1.24)

E! représentant I’énergie d’un état excité pres de la surface, qui vaut au maximum E; — ¢, ce qui
nous redonne la condition E; > 2¢.

Une revue des différents mécanismes d’émission potentielle assortie de données expérimentales
peut-étre trouvée dans les ouvrages de CARTER et al. [17] et VARGA et al. [70].

Tous les processus sont représentés sur la figure 1.4 dans le cas d’une cible métallique [17].

Signalons qu’a basse énergie, BARAGIOLA et al. [6] ont proposé a partir d’'un ajustement de
données expérimentales une relation empirique du rendement électronique de ’émission potentielle

induite par des ions monochargés :
¥p = 0.032(0.78E; — 2¢) (1.25)

ou I’énergie d’ionisation de I'ion F; et le travail d’extraction ¢ sont donnés en eV. Cette relation
montre & ’évidence que pour la plupart des métaux (¢ =~ 3 — 5 eV) et pour des ions monochargés,
le rendement de I’émission potentielle est faible, largement inférieur a 1. [’émission électronique
potentielle avec des ions multichargés fait 1’objet des travaux les plus récents. La plupart de ces
travaux sont présentés dans l'article de revue de VARGA et al. [70]. Nous mentionnerons en plus

des études récentes faites a partir de mesures de la statistique d’émission [69].

1.2.2 Emission électronique secondaire cinétique

Contrairement 4 1’émission potentielle, I’émission cinétique se caractérise par une production d’élec-
trons qui n’est pas confinée a la surface, mais se produit tout au long de la trajectoire du projectile.
Cependant, les électrons ne pourront avoir une chance de sortir du solide que s’ils sont produits
pres de la surface sur une profondeur moyenne A, appelée profondeur d’échappement des électrons.

On sépare généralement 1’émission électronique cinétique en trois étapes:
¢ l'excitation des électrons dans le solide,

e le transport des électrons libérés jusqu’a la surface,

e la transmission des électrons & travers la surface.

Seule la phase de production est dépendante des caractéristiques du projectile (ion lourd, ion léger
ou électron) et de sa vitesse. Le transport ainsi que la transmission des électrons secondaires sont

dépendants des propriétés de la cible.
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1. L'emission électronique secondaire

Rl : ionisation résonnante
RM : peurralisation résonnante

QRN : neutralisation quasi résonante
(RN sur niveaux plus liés)

& : fonction d'extroction du métal
Ep: énergie de Fermi du méwl
E . énergie cinétique de |'Electron Auger
E' \E' : énergie d"icnisation et d’excitation
du projectile prés de la surface

a b : énergie de liaison d'un ¢”dans la bande
de conduction ou valence

bande de
conducon

niveau
de coeur

méial projectile

Transitions résonnances

| Ea=E"j-a-pb
““_T__._i... e s gt

Newtralisation Auger Désexcitation Auger

e

Anto-feni sation Désexcitation radiative

Figure 1.4 : Récapitulatif des différents processus de ’émission électronique potentielle.
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1.2. Description de I'émission électronique secondaire

Production

L’excitation des électrons de la cible, c’est a dire la génération d’électrons & des vitesses supérieures

a celles de 1’équilibre thermique peut se faire de plusieurs fagons :

e excitation directe par collisions binaires projectile-électron des électrons de conduction ou de

valence de la cible,

e excitation d’électrons de conduction ou de valence par désexcitation de plasmons, apres une

excitation collective provoquée par le projectile,
e excitation d’électrons de cceur par collisions inélastiques,

e excitation d’électrons de conduction ou de valence lors d’une pointe thermique (ou thermal

spike) autour de I'impact du projectile (émission thermoionique),
e excitation d’électrons de coeur par promotion dans des collisions atome-atome.

Tous ces processus contribuent au ralentissement du projectile. Leur combinaison donne le pouvoir
d’arrét électronique S, de la cible pour le projectile incident. La corrélation entre le pouvoir d’arrét
électronique et I’émission électronique est établie depuis longtemps. Les premieres théories de BETHE
[11] et STERNGLASS [65] en tenaient déja compte.

Rappellons ici que ’émission d’électrons par la cible n’est possible que dans la mesure o1 I’énergie
des électrons secondaires leur permet de franchir la barriere de surface ¢. Cela constitue un critere
de sélection sur les parameétres d’impact ainsi que sur les mécanismes d’excitation conduisant &
I’émission secondaire. Il faut bien faire la distinction entre pouvoir d’arrét et émission électronique,
car quand il y a émission secondaire il y a pouvoir d’arrét électronique, bien que I’'existence du

pouvoir d’arrét n’entraine pas nécessairement I'éjection d’électrons [34].

Excitation d’électrons de conduction ou de valence par collisions directes projectile-
électrons

Ce mécanisme s’applique seulement dans le cas des métaux, car la densité des électrons libres
y est suffisamment importante (> 10?! cm™2) pour que la probabilité de collision devienne signifi-
cative.

En considérant la collision projectile-électron comme un probléme de mécanique classique a deux

corps, le transfert d’énergie cinétique est donné par
E, = E.ma cos? a (1.26)

ou « est ’angle entre la trajectoire de I'électron éjecté et celle de I'ion incident, et E¢ mqq le transfert
maximum d’énergie (o = 0):

Mim m 9
— —F, =~ 4—F, = 2 1.27
M +mz? Tt T (1.27)

Si on tient compte de la vitesse v, des électrons dans le solide, pour des électrons au niveau de

Ee,mam =4

FERMI, (ve = vp) dont la vitesse v, est en direction opposée a celle du projectile, le transfert

maximum s’écrit alors:

Eemaz = 2mup(vp +vr) (1.28)
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1. L'emission électronique secondaire

La condition de passage de la barriere de surface E 4, > ¢ définit une vitesse seuil du projectile

Upth = %’UF [”1 + Ei;:' - 1] (1.29)

En dessous de cette vitesse, I’émission d’un électron est impossible par collision directe ion-électron.

pour I’émission d’électrons :

Ces excitations & parametre d’impact nul sont trés peu probables. Pour des cibles de carbone
(Er =18 eV, ¢ = 5 eV) on obtient une vitesse seuil de 1.6 10" cm/s, soit une énergie seuil voisine de
150 eV /uma. Les électrons excités par les collisions binaires proches (ou électrons ) sont fortement
dirigés vers I’avant. Ils subiront un grand nombre de collisions avec les électrons et les noyaux de la
cible que nous évoquerons dans le paragraphe consacré au transport des électrons jusqu’a la surface
du solide. L’équation (1.29) permet juste d’estimer une valeur minimale de la vitesse du projectile

pour ce type d’excitation.

Excitation d’électrons de conduction ou de valence par désexcitation de plasmons

Les métaux peuvent subir des oscillations de plasma de fréquence w, dues au mouvement du gaz
d’électrons quasi-libres par rapport au réseau rigide formé par ’ensemble des noyaux et des électrons
de coeur (coeurs ioniques). Une charge perturbant le milieu déclenchera une réaction d’écrantage se
traduisant par un déplacement des électrons quasi-libres. Il se crée ainsi une polarisation locale
du milieu, la neutralisation du solide étant établie sur des longueurs supérieures & la longueur de
DEBYE.

Le passage de particules chargées & travers une cible constitue une telle perturbation. Si le
passage s’effectue a une vitesse inférieure 4 celle des électrons, le systeme réagira adiabatiquement &
son passage et il n’y aura ni excitation électronique, ni ralentissement électronique par ce processus
collectif durant la traversée. Par contre, si la vitesse du projectile incident est de ’ordre de la
vitesse de FERMI, des oscillations du gaz d’électrons libres auront lieu tout au long de sa trajectoire.
L’énergie de ces plasmons est de l'ordre de hwy, (hwp, =~ 22 €V dans le carbone). La désexcitation
des plasmons se fait par création de paire électron-trou d’énergie inférieure ou égale & hw, dans la
bande de valence.

Dans la théorie diélectrique du ralentissement des ions dans les solides de LINDHARD et WINTHER
[45], la vitesse seuil d’excitation des plasmons dans I'aluminium est donnée égale a 1.24 x vy (ou vy
est la vitesse de BOHR). Expérimentalement, une vitesse seuil de 2.6 10® cm/s a été déterminée pour
I’émission électronique due a la désexcitation des plasmons dans une cible d’aluminium bombardée
par un faisceau de protons [52], ce qui est en bon accord avec la théorie. ROSLER et BRAUER
[52] [54] [55], dans une étude théorique des contributions respectives des électrons quasi-libres, des
électrons de coeur et des plasmons, pour des protons incidents sur des cibles d’aluminium remarquent
que: “La contribution des électrons de conduction et des désexcitations des plasmons joue un réle
primordial comparé & celle des électrons de coeur dans I’émission secondaire”. Par comparaison avec
la théorie du pouvoir d’arrét électronique, ils arrivent & la conclusion que ’excitation des électrons
de coeur est de loin plus importante pour le ralentissement des protons (entre 20 et 800 keV dans

Paluminium) que pour 1’émission électronique secondaire.
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1.2. Description de I'émission électronique secondaire

Excitations d’électrons de cceur par collisions proches des projectiles incidents
Nous ne nous intéresserons ici qu’au cas ou le projectile peut étre considéré comme une charge
ponctuelle, ce qui est le cas des protons ou des ions totalement épluchés. La collision peut étre
considérée comme une interaction coulombienne entre le projectile et un électron 1ié. L’état initial
de I’électron lié est représenté par une fonction d’onde hydrogénoide dans un potentiel atomique
écranté, 1’état final par un électron libre et un ion & I’état fondamental. L’effet du projectile est
traité comme une perturbation sur I’atome cible.

Dans le cas de I'ionisation d’un électron de cceur, I’énergie d’ionisation mise en jeu peut étre per-
due pour I’émission électronique secondaire, si lorsque I’atome ayant perdu son électron se désexcite
par voie radiative (émission X) et que le photon ainsi émis ne provoque pas a son tour d’ionisation.
Dans le cas de transitions non radiatives, ou émission AUGER, 1’énergie libérée lors de la désexci-
tation de l'atome est transférée & un autre électron, qui emporte alors la différence des énergies
de liaison des deux couches concernées. La fraction relative des transitions radiatives est appelée
rendement de fluorescence. Le rendement de fluorescence wx est donné par les relations suivantes
[27, p. 266]:

Wx [Wa
_ 1.
wx 1+ Wx/Wa (1.30)
Wx 3\%
WA = (—a+bZ —CZ ) (131)

ola=6410"2 b=34102et c = 1.0310°°. 11 augmente avec le numéro atomique de 'atome
cible. Dans le cas de l'ionisation d’un électron d’une couche K, les deux voies de désexcitation ont
par exemple une probabilité égale pour un atome de cuivre, par contre pour un atome de carbone qui
a un rendement de fluorescence de 410~% la désexcitation se fera par transition AUGER. L’électron
de désexcitation AUGER peut provenir de I’atome lui-méme ou encore de la bande de valence du
solide, dans tous les cas I’électron libéré posseéde non seulement une énergie suffisante & sa sortie du

solide, mais peut de plus créer a son tour des cascades d’électrons lents.

Excitation d’électrons de conduction ou de valence par pointes thermiques

L’émission électronique d’origine thermique, ou émission thermoionique, est due & un transfert
d’énergie dans les interactions phonon-électron. Dans ce cas, il faut prendre en compte le couplage
entre 1’énergie cinétique due & l’agitation thermique des noyaux et la partie haute énergie des
électrons de la distribution de FERMI.

Une augmentation de I’énergie cinétique des noyaux est également provoquée par les collisions
nucléaires avec le projectile incident. La durée de vie d'une cascade de collisions nucléaires est
ordinairement de 'ordre d’une vibration thermique du réseau cristallin, donc trop courte pour
transférer une quantité d’énergie suffisante aux électrons de conduction. Par contre, la durée de vie
des cascades de collisions de densités d’énergie trés élevées (> 1 eV /atome) est de 10 & 100 fois
plus grande. Il est concevable que pour des durées de vie aussi grandes, une fraction de l’energie
cinétique des noyaux cibles soit transmise aux électrons du milieu, créant ainsi un source d’émission
électronique secondaire. De telles cascades de collisions o1 la majorité des atomes est en mouvement

sont appelées “pointes de collisions nucléaires” ou “pointes thermiques”. Elles peuvent étre générées
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1. L'emission électronique secondaire

par exemple par des agrégats d’atomes lourds & relativement basse énergie dans le domaine des
collisions nucléaires. Les effets des pointes thermiques ont souvent été proposés pour expliquer la
non-linéarité entre le rendement électronique et le nombre de constituants de treés gros projectiles
[12]. Bien évidemment ce processus de production d’électrons secondaires n’intervient pas dans le

cadre de nos expériences.

Excitations d’électrons de cceur par promotion électronique dans des collisions
atome-atome

Ce mécanisme, comme le précédent, est relatif aux projectiles lourds. Dans le cas d’ions lourds
a basse vitesse, si on considére les différents intervenants d’une collision comme une molécule dont
les distances interatomiques varient en fonction du temps, certaines orbitales sont décalées vers les
hautes énergies durant la phase d’approche du projectile et recouvrent totalement ou partiellement
celles de l'ion incident. Il se produit alors eventuellement un échange de charges entre ces deux
atomes, et si les électrons promus ne retournent pas sur leurs orbitales respectives apres I'interaction,
I’atome cible se trouve alors dans un état excité. Il peut ensuite se désexciter par autoionisation et

émettre ainsi un électron énergétique.

Transport des électrons secondaires

Le projectile provoque des excitations électroniques tout au long de sa trajectoire dans le solide.
L’émission de ces électrons de premiere génération produits dans le solide n’est possible que s’ils ar-
rivent pres de la surface avec une énergie supérieure au travail d’extraction. Sur leur parcours dans
le solide, ces électrons subissent de nombreuses collisions, que ce soit avec les noyaux atomiques
de la cible, les électrons de cceur et les électrons libres. Lors des collisions avec les noyaux cibles,
les électrons ne subissent pas une grande perte d’énergie. Par contre leurs trajectoires subissent
d’importants changements de direction, si bien que la distribution initiale fortement piquée vers
lavant se transforme apreés plusieurs collisions élastiques [61] [68] en une distribution isotrope.
Les collisions avec des électrons libres de la cible affectent plus leur énergie. Dans des matériaux
A forte densité d’électrons libres (comme les métaux, ot n = 10?2 cm™3) le libre parcours moyen
des électrons est de 'ordre de A = 1 nm, pour des énergies comprises entre 1 < E < 100 eV. En
conséquence, 1'énergie transférée & un électron de premiére génération sera partagée entre un grand
nombre d’électrons secondaires conduisant ainsi au développement d’une cascade d’électrons. Ce
processus de multiplication en cascade des électrons excités conduit & une distribution énergétique
des électrons secondaires émis quasi-indépendante de I’énergie du projectile incident et de la com-
binaison projectile-cible.

Dans les théories les plus élaborées, le processus de diffusion est décrit par les libres parcours
moyens de collisions élastiques et inélastiques, (ou par le pouvoir d’arrét & basse énergie de ces
électrons [57]) alors que le développement des cascades est traité par la théorie du transport.
L’extension spatiale de la cascade est déterminée principalement par le parcours R(E') de I’électron
de premiére génération qui en est a Porigine, lequel est une fonction de son énergie initiale E'. R(E")

est ici la distance moyenne parcourue par 1’électron avant que son énergie ne devienne inférieure au
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niveau du vide. La forme de la cascade est déterminée par la distribution angulaire des électrons
de premiere génération. Pour des projectiles légers rapides, cette distribution est d’autant plus
piquée vers I'avant que I’énergie du projectile est grande et que 1’énergie transférée aux électrons
de premiére génération est grande [6]. La propagation des électrons a été traitée analytiquement,
numériquement, et & ’aide de simulations Monte-Carlo par un grand nombre de chercheurs, DUBUS
et al. [23] [24] [25], ScHOU [57], ROSLER et BRAUER [52] [53] [55], DEVOOGHT et al. [19].

Dans les théories semi-empiriques, le phénomeéne de cascade est négligé et ’on ne prend en
compte que le processus de diffusion en introduisant un libre parcours moyen [(E;) des électrons.
La probabilité f(z, F;) d’un électron d’énergie F; d’atteindre la surface & partir d’une profondeur
donnée z s’écrit :

flz,E;) o exp (—m) (1.32)

ou 0 représente la direction de propagation des électrons par rapport & la normale & la surface. [(E;)
doit prendre en compte a la fois le processus de diffusion élastique et inélastique [61]. C’est une
fonction qui dépend du spectre en énergie des électrons et de la nature du solide. En général les
théories semi-empiriques négligent la dépendance en énergie de [(E;) et utilisent un libre parcours
moyen constant L.

Le libre parcours moyen des électrons peut étre utilisé pour estimer une profondeur moyenne
d’échappement des électrons secondaires. Les valeurs expérimentales de ces libre parcours moyens
varient de 5 & 20 A dans les métaux et semi-conducteurs pour des électrons dont les énergie vont
jusqu’a quelques centaines d’électron-volts, et peuvent étre tres supérieures dans des isolants. Selon
SEILER [59], la profondeur moyenne d’échappement serait environ cing fois le libre parcours moyen.

L’émission électronique est donc un bon moyen d’investigation sur la surface des solides.

Passage de la barriére de surface

Le potentiel électrostatique d’une surface présente des ondulations & 1’échelle atomique, petites en
comparaison aux longueurs d’ondes associées aux électrons sortant. Cela justifie ’approximation de
la surface plane [7]. C’est aussi un point sur lequel les différents modeles sont le plus en accord.

Un électron excité dans le solide peut franchir la surface du solide si son énergie cinétique F;
est suffisamment élevée pour franchir la barriere de potentiel de surface. La nature de la barriére
dépend de la structure électronique de la cible. La hauteur de cette barriére est Ug = Er + ¢ si les
énergies cinétiques internes sont référencées par rapport au bas de la bande de conduction. Er est
I’énergie du niveau de FERMI et ¢ la fonction d’extraction.

Le passage de la barriere de surface se passe de fagon analogue & une réfraction en optique,
I’énergie incidente E; est diminuée lors de la transmission et ’énergie de 1’électron émergent F, est

égale a:
E, = E;,—Ug (1.33)
et les angles d’incidence 0; et d’émergence 6, sont liés par la relation:
kesinf, = k;sin; (1.34)
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ou k; et ke sont les moments incident et émergent. Le changement de direction de I’électron est
aisément calculé & I’aide des expressions (1.33) et (1.34):

sin(f,) = sin(6;)4/1+ %—j (1.35)
On remarque que l'angle en sortie est toujours supérieur a l'angle d’incidence, et que pour une
énergie donnée il existe un cone d’échappement au dela duquel il n’y a pas de transmission. On le
calcule en résolvant I’équation (1.35) pour 6, = 7/2. Les électrons dont les angles d’incidence 6;

(par rapport & la normale a la surface & l'intérieur du solide) sont supérieurs a:

Oimax = arccos Us (1.36)
E;
seront réfléchis.

La probabilité de transmission 7" dépend donc de I’allure de la distribution angulaire des électrons
atteignant la surface. Dans ’approximation classique, quand la diffusion élastique peut étre négligée,
on peut considérer que les électrons se déplacent en ligne droite, et que leur nombre décroit expo-
nentiellement en exp (—z/Lexp (—2/L)) (distribution de LANDAU). On a alors:

1F,
T(E) = 3, (1.37)
D’autre part, quand la diffusion élastique est importante, le coefficient de transmission peut étre

calculé en supposant que les électrons arrivent a la surface de facon isotrope. Dans ce cas:

T(E) = %(1— %) (1.38)

Une conséquence de tout ce qui précede est que le spectre en énergie des électrons émis differe
notablement de celui des électrons internes: N;(z, F;, Q;) dE;dS); représente la densité des élec-
trons internes occupant les états (E;, FE; + dE;) et (Q;,Q; + d;) & une profondeur z de la sur-
face. N; (z, E;,€Q);) est la distribution solution de ’équation de BOLTZMANN, et la densité de flux
correspondante est :

ji (,QJ,EZ',QZ') = Ni (a:,E'Z-,Qi) X U; COSQZ' (139)
et en surface (z =0):
ji (0, Ez: Qz) = ]z (Ez, Qz) = Nz (Ez, Qz) X v; COS 91 (140)
Les conditions de conservation du flux & l'interface solide-vide impliquent :
Ji (Eia QZ) dE;dSY; = je (Eea Qe) dEdS, (1'41)

d’ou l'on tire dE; = dE,, et en différentiant 'équation (1.35), il vient:
E. cosf,
E,+Ug cosb,;

L’équation (1.42) exprime la déviation de la distribution du flux des électrons émis par rapport au

Je (EeaQe) = Ji (EzaQZ)

(1.42)

flux des électrons internes. Cela se traduit par un spectre en énergie des électrons émis qui part de
I'origine, croit rapidement jusqu’a un maximum avant de rejoindre le spectre des électrons internes
a haute énergie. Le spectre des électrons internes, par contre, présente une décroissance monotone
de la forme E~™, avec m ~ 2 — 3 [58] [61].
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1.3 Le modele de Sternglass

Ce modele semi-empirique développé par STERNGLASS en 1957 permet d’évaluer le rendement élec-
tronique arriére d’une cible métallique. Afin de décrire ’étape de production au moyen de la théorie
du ralentissement de BETHE, STERNGLASS suppose que les projectiles sont totalement épluchés et
ont une énergie suffisante pour satisfaire aux conditions de validité de cette théorie. Il admet aussi
que les électrons émis par la cible proviennent d’une profondeur relativement faible, la profondeur
d’échappement, ce qui permet de supposer que le pouvoir d’arrét pour I'ion incident est constant
sur la profondeur d’échappement.

Pour décrire le processus de production des électrons secondaires, il suppose que les interactions

entre les particules incidentes et les atomes de la cible se divisent en deux groupes:

e les collisions distantes correspondant & des grands parametres d’impact produisent des élec-

trons lents avec une distribution isotrope;

e les collisions proches, & faible parametre d’impact donnent naissance & des électrons ¢§ tres
énergétiques, dont la distribution est fortement piquée vers ’avant, et qui sont & 'origine du

développement des cascades d’électrons lents.

Ainsi, si W désigne la perte d’énergie moyenne du projectile pour la production d’'un électron
secondaire (W =~ 25 eV), et (S¢), et (S.), les pouvoirs d’arrét électroniques liés aux collisions
distantes et proches, alors le nombre d’électrons lents créés dans la cible par unité de longueur dz

a une profondeur z par chacun de ces processus est respectivement :

(8
ng(z) = Vd (1.43)
ne() = ez (1.44)

ol f(v,z) est un facteur dépendant de la vitesse du projectile qui traduit la fraction de (S.), dis-
ponible pour la production d’électrons lents par les électrons é. Pour des matériaux de numéro
atomique faible (Z < 30):

flo,z) = 1—exp (— )\:(71))> (1.45)

La longueur de diffusion As(v) est la longueur sur laquelle les électrons § perdent leur énergie en
créant des électrons secondaires lents.

Pour des projectiles suffisamment rapides (v > 21}0Z12 / 3), on peut considérer que la loi d’équipar-
tition du pouvoir d’arrét de BOHR-BETHE [14] [9] est approximativement respectée. Par conséquent,

il est possible d’écrire que:

1
(S)a = (Se), ~ 55 (1.46)
Ainsi le nombre total d’électrons lents produits dans la cible par unité de longueur dz a la profondeur
T est:
18,
n(z) = na(z) +ne(z) = 557 0+ f(v,2)) (1.47)
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Le déplacement des électrons secondaires est alors traité comme un probleme de diffusion d’électrons
dans un gaz, et la probabilité pour que des électrons ainsi créés a la profondeur z atteignent la face

d’entrée de la cible et la franchissent est alors:
T
P(z) = ATexp (——) (1.48)
>\S€

ol Age est une longueur de diffusion dont la valeur est proche de celle du libre parcours moyen
inélastique, A une constante déterminée par la distribution initiale des électrons secondaires au sein
de la cible ( A = 0.6 pour une distribution isotrope) et T" le coefficient de transmission de la surface,

évalué a l'aide de ’expression suivante :

_ Er+¢
T = 1-— ’/7Ei (1.49)

avec Fr et ¢ représentant respectivement le niveau de FERMI et la fonction d’extraction de la cible.

Le rendement électronique s’obtient ensuite & partir du rendement différentiel :
dy(z) = n(z)P(x)dz (1.50)
que l'on doit intégrer dans le cas d’une cible épaisse pour x variant de 0 a l’infini:

v o= /0 dy(x)dx (1.51)

qui se simplifie:

L Se

S5 AT Ae (14 F(0)) (1.52)

")l:

avec, pour des cibles constituées de matériaux légers (Z2 < 30):

Flo) = W (1.53)

Dans son modeéle, STERNGLASS estime que:

Mo o LE
Aee  180M

(1.54)

ou F et M sont I’énergie et la masse du projectile exprimées respectivement en keV et en uma.
Par un raisonnement analogue, KOSCHAR et al. [39] ont étendu ce modeéle au cas des cibles
minces. Pour tenir compte des déviations éventuelles de la loi d’équipartition du pouvoir d’arrét,
un coefficient B fonction de I’énergie du projectile incident a été introduit (B = 0.5 dans le modele
de STERNGLASS). Pour des projectiles rapides tels que As(v) > Age, intégration de dy(z) pour z

compris entre 0 et d (épaisseur de la cible) donne les rendements arriére yp et avant yp suivants:

B = w AT ). (1 — B) [1 —exp (—/\%)] (1.55)
o w AT )y, [1 — Bexp (— Ag‘(iv)> —(1- B)exp (—/\%)] (1.56)

avec Se(z = 0) et Se(z = d) représentant le pouvoir d’arrét du projectile a I'entrée et & la sortie de

la cible, respectivement.
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Ces rendements arrivent & saturation des que d > A, a l'arriére, ou que d > )\s & avant :

g = Selz =0) AT )\ (1 — B) (1.57)
W
S.(z=d
e = %AT/\Se (1.58)

Pour des cibles trés minces, si on néglige la variation du pouvoir d’arrét en cours de traversée,

Se(z=0) = Se(z=24d) (1.59)

sinon, on peut utiliser ’approximation suivante:

Se(x=0)  Z{>(z=0)
Se(z=d) z}?(a: d) (1.60)

On peut remarquer que le rendement avant est prévu supérieur au rendement arriere. D’apres

ROTHARD et al. [56], le rapport de ces deux grandeurs est égal a:

_ -1
x Se(i — 9) B (1.61)

R e —= ]_ —
vB Se( 0) 14+ Ase/As(v)

Pour des projectiles suffisamment rapides, les résultats obtenus par le modele de STERNGLASS sont
en accord avec les résultats expérimentaux. Sa principale faiblesse réside dans l’'introduction de
nombreuses grandeurs qui n’ont pas toutes un sens physique tres précis et qui sont parfois difficiles

a évaluer.

1.4 Le modele de Schou

Les théories du transport développées pour calculer les rendements électroniques font appel & des
concepts issus de la neutronique. L’originalité du modele de ScHOU [57] [58] vient de l'utilisation
de grandeurs macroscopiques (flux, densités électroniques, ... ). Il est basé sur la théorie des cas-
cades d’ionisation et la diffusion des électrons secondaires est traitée par un systeme d’équations de
transport de BOLTZMANN. Ce modéle est inspiré du modéle de SIGMUND [62] pour la pulvérisation
des surfaces (émission secondaire d’ions et d’atomes).

Cette théorie a pour but de calculer I’émission électronique arriére induite par des protons ou des
électrons. La cible est un milieu infini dont les constituants sont disposés aléatoirement (randium)
coupé par une surface d’entrée plane. Les projectiles ont une incidence normale. I’hypothése d’un
milieu infini autorise certains électrons rétrodiffusés & passer plusieurs fois la surface et donc & les
compter autant de fois, ce qui est inexact. Par ailleurs, le traitement des plasmons est incomplet,
car les électrons résultant de leur désexcitation ne sont pas pris en compte.

Supposons que v(gg, z)dz désigne le nombre moyen d’électrons d’énergie ¢ produits dans une

zone d’épaisseur dz centrée autour de la profondeur z. Ces électrons sont des électrons primaires
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et des électrons de cascade. Leur nombre est directement relié & la perte d’énergie électronique du
projectile. Si celle-ci peut étre considérée comme constante sur le parcours de la particule incidente,

on peut alors dire que v(ep, z) varie peu avec la profondeur z et que I'on a:
v(eg,z) = v(eg,0) (1.62)

En supposant que la distribution angulaire des électrons secondaires est isotrope, SCHOU a établi
que le nombre d’électrons d’énergie comprise entre €y et gy + deg arrivant a la surface (z = 0) du

solide dans ’angle solide dﬁo et par particule incidente est :

- - d s
F(eo, (o) deo dSly  ~ 1/(50,0)%:|cos(90|4—ﬂ0 (1.63)
dx

ou |deg/dz| représente la perte d’énergie d’électrons d’énergie € et 6y I’angle entre la direction des
électrons et la normale a la surface.
Le passage de la barriere de surface U; = Ef + ¢ s’effectuant comme dans les modeéles semi-

empiriques:

ggcos’ly— U, = e1cos’6y (1.64)

o SiIl2 90 = €1 Sin2 91 (165)

ou €1 est I’énergie de 1’électron aprés transmission et 6 1’angle de sortie par rapport a la normale.

L’énergie de I’électron émergent £1 est:

€1 = &9 — Us (1.66)
et sa probabilité de transmission:
r=-1-%_¢a (1.67)
=) €0

Le nombre d’électrons d’énergie comprise entre €1 et €1 + de; émis par la cible dans I'angle solide

élémentaire df}; autour de ; et par projectile est donc:

. - d%y - de; €1 d
Fler, (1) de d = —2 L ded®y =~ v(eq,0) =L L jcos | T2 1.68
(€1,1) de1 dS 220, e1dQ = v(e,0) & 2 |cos 61 | g (1.68)

Pour obtenir le rendement électronique arriére, SCHOU a intégré cette expression sur ’hémisphére

arriere et toutes les valeurs de ) suffisantes pour 1’éjection des électrons:

1 °°1/(50,0)< U5>
~ - 1-2 1.
8 4/Us i =) deo (1.69)
XL

Cette derniere expression présente des similitudes avec celle de STERNGLASS (formule (1.57)).
On distingue en effet les trois étapes de ’émission secondaire: la production est représentée par

v(ep,0), le transport est pris en compte par le terme |deg/dz|, et la transmission est exprimée par

(1 - Us/EO)'
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Si on néglige les ionisations créées par les ions de recul (perte d’énergie nucléaire) dans le

traitement de SCHOU, le rendement peut alors s’écrire de fagon simple:
YB = AD, (170)

ou D, représente 1’énergie moyenne déposée en interactions électroniques pres de la surface sur une
profondeur de 1'ordre de grandeur de la profondeur d’échappement des électrons. A est un parametre
qui ne dépend que de la nature du solide. Si les électrons de cascade sont dominants dans le nombre

total d’électrons, A est défini par:

c [ deg US)
A = - — 1 - — 1.71
4 Usg 4‘d€0/d.’13| ( o ( 7 )

L’énergie déposée D, est supposée proportionnelle & la perte d’énergie électronique du projectile.

La relation (1.70) peut donc s’écrire:

dFE
B = Aﬂ‘d—
:Ee

(1.72)

B est un facteur qui permet de tenir compte de 1’énergie transportée au-deld de la profondeur
d’échappement des électrons par les électrons d les plus énergétiques et éventuellement de la rétro-
diffusion des projectiles. Il peut étre déterminé expérimentalement & partir des rendements avant

et arriere d’une cible mince:

1
B = m (1.73)

Si les ionisations des noyaux de recul ne sont pas négligeables, le rendement s’écrit :
78 = A(De+ Dy) (1.74)

ou D, représente la quantité d’énergie déposée par les atomes de recul prés de la surface. D,

s’exprime en fonction du pouvoir d’arrét nucléaire |dE/dz|, :

v (pE)
v HE

dE

Dr:ﬁr%

(1.75)

o p = 4M,M./(M, + M_.)?* est le facteur de transfert maximal d’énergie, M, et M, étant les
masses du projectile et de I’atome cible, respectivement. La conversion de 1’énergie des ions de recul
en énergie d’ionisation est prise en compte a travers le terme 7, (uE) (variant faiblement avec E) et
le transport de I'énergie est représenté par 3, qui dépend peu de E mais beaucoup de M,/M, [57].

Les quantités D, et D, sont obtenues & partir des équations de transport. HOLMEN et al. ont
proposé un traitement théorique complet de D, [35] ainsi que des calculs approchés négligeant le
parameétre 3 [36].

Le calcul de SCHOU permet également de donner une expression de la distribution en énergie
des électrons secondaires (dans le cas ou les électrons de cascade sont dominants, ce qui rend les

distributions peu dépendantes de 1’énergie du projectile) :

b op o (1)

~ ¢ ‘1 1.76
d61 4 e&'g|d€0/d$| €0 ( )
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Dans le cas ou les ionisations primaires dominent, les expressions du rendement électronique et de
la distribution en énergie des électrons sont beaucoup plus complexes. SCHOU [58] a montré que le
rendement électronique devrait étre proportionnel & la section efficace d’ionisation.

La supériorité du modéle de SCHOU par rapport aux modeles semi-empiriques antérieurs repose

sur différents éléments :

e la production des électrons est reliée & 1’énergie déposée preés de la surface dans la zone du

solide concernée par 1’émission des électrons et non pas au pouvoir d’arrét du solide;

e le transport des électrons par un processus de cascade fait intervenir leur perte d’énergie

électronique en remplacement de la notion assez mal définie de longueur de diffusion.

Pour des projectiles rapides (v > 21}0Z12/ 3), et en particulier pour des protons, les rendements
électroniques expérimentaux sont bien reproduits, par contre I’accord est moins bon pour les distri-
butions en énergie des électrons.

Néanmoins le domaine de validité du traitement des cascades d’ionisation n’est pas trés clair.
En fait la théorie des cascades n’est valable que si un grand nombre d’électrons énergétiques est
produit, donc & des énergies pas trop faibles. La difficulté réside principalement dans le fait que le
modele traite séparément le cas ou les cascades d’ionisation dominent et le cas ou les ionisations
primaires par le projectile dominent, alors que le plus souvent ces deux processus interviennent

simultanément [33].

1.5 Les simulations Monte Carlo

La génération des cascades d’électrons secondaires et leur propagation dans le solide constituent
I’étape du phénomene d’émission électronique secondaire la plus difficile & modéliser. Des modéles
analytiques sophistiqués ont été développés pour résoudre I’équation de transport de BOLTZMANN.
ROSLER et al. [55] et DEVOOGHT et al. [19] en ont récemment publié une revue tres détaillée.
Une autre approche de ces problémes de transport est basée sur 1'utilisation de simulations
Monte Carlo qui apportent aussi des informations sur les distributions radiales des électrons émis
et sur l'aspect statistique de I’émission électronique [19]. Cette méthode est un puissant outil
d’investigation des processus physiques mis en jeu dans 1’émission électronique secondaire. Le
principe est de faire un échantillonnage statistique d’événements générés de facon aléatoire. Elle per-
met de suivre le transport d’une particule & partir de ses interactions successives avec les différents
constituants du solide. On dénombre plusieurs variantes de cette méthode, dont 1’énumération

présente est loin d’étre exhaustive :

e La simulation directe (GANACHAUD et al. [31], KOSHIKAWA et al. [40], DING et al. [22], et
FERNANDEZ-VAREA et al. [28]) est la méthode la plus réaliste puisqu’elle traite événement

par événement les processus de diffusion successifs dont les lois sont biens définies:

— les centres diffuseurs de la cible (électrons libres et cceurs ioniques) sont disposés aléatoi-

rement (les effets de structure cristalline ne sont pas pris en compte) ;
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— la particule se déplace librement dans la cible entre deux événements successifs. Son par-
cours forme donc une ligne brisée, son énergie et sa direction étant modifiées localement

a chaque interaction.

Une particule (projectile et électrons libérés) est suivie depuis ’entrée de la cible ou depuis
son point de création jusqu’a la sortie de la cible. Le milieu étant homogene, la probabilité
d’interaction est constante tout au long de la trajectoire. On arréte de suivre la particule
quand elle sort de la cible ou quand son énergie devient inférieure a la barriere de surface.
Dans les collisions élastiques des électrons avec les noyaux, I’énergie des électrons est conservée
mais leur trajectoire change de direction. Généralement, ces diffusions élastiques sont traitées
a I’aide d’un potentiel de type Muffin-Tin pour décrire le solide. Les collisions électron-électron
prennent en compte la diffusion de I’électron incident et le recul de I’électron cible. Les collisions
inélastiques avec le gaz d’électrons sont souvent calculées a ’aide de la théorie diélectrique, et

les ionisations des niveaux de cceur sont traitées avec le formalisme de GRYZINSKI [32].

L’approximation du ralentissement continu (ou continuous slowing-down approximation) (par
ICHIMURA et al. [37]) constitue une simplification des calculs précédents. En effet, on ne prend
en compte que les diffusions a grand angle en supposant un ralentissement continu entre deux
diffusions. Ces hypotheses sont justifiées pour une particule qui subit un grand nombre de
collisions & petit transfert d’énergie sans changement de direction et un petit nombre de
collisions & grand angle sans perte d’énergie (collisions élastiques sur les noyaux par exemple).
Le ralentissement est évalué par la formule de BETHE, les diffusions par des potentiels de
type Rutherford écranté. Cette méthode est moins précise que la précédente mais permet

d’accélérer considérablement les calculs.

Le modele des collisions multiples (AKKERMAN [2]) s’apparente au précédent. Il part de
I’hypothese qu’'une collision produit une faible déflexion angulaire. Par conséquent un grand
nombre de collisions peut étre considéré comme une seule “collision multiple” regroupant les
effets de plusieurs collisions individuelles. Cette méthode a été utilisée pour des électrons de
grande énergie (E > 10 keV), le ralentissement des électrons étant évalué sur une longueur du
trajet entre deux collisions multiples correspondant & une vingtaine de collisions individuelles.
Comme avec I'approximation du ralentissement continu, les temps de calcul sont réduits mais
les simulations de I’émission électronique secondaire sont dans ce cas aussi plus éloignés de la

réalité que ceux de la méthode de simulation directe.

1.6 Aspect statistique de I’émission électronique secondaire

L’émission d’électrons par un solide est un processus stochastique, basé sur une série aléatoire de

collisions dont la distribution des parameétres d’impacts est également aléatoire. A 1’échelle ato-

mique, il en résulte des séquences de collisions trés variées qui induisent une grande dispersion

du nombre d’électrons émis d’un impact de projectile & un autre. Pour étre significative, toute

grandeur caractéristique, comme par exemple le rendement électronique, doit donc provenir d’un

- 29 -



1. L'emission électronique secondaire

grand nombre d’événements. En revanche, ces grandeurs ne donnent aucune information sur la
séquence de collisions particuliere & chaque impact du projectile.

Dans les expériences d’émission électronique secondaire induite par des ions incidents, il est
cependant possible de mesurer la statistique d’émission, c’est & dire la distribution des fréquences
d’émission de n = 0, 1,2,... ¢ électrons par projectile incident. Ces mesures sont réalisées a I’aide de
dispositifs expérimentaux basés sur la collection des électrons secondaires émis dans des détecteurs
qui délivrent des signaux distincts en fonction du nombre d’électrons détectés. C’est ce type de
dispositif que nous avons utilisé dans nos expériences et qui est présenté dans le chapitre 2.
Nous verrons que ce dispositif de détection des électrons, associé & la détection en coincidence
des projectiles transmis & travers une cible mince, permet d’une part de mesurer la fréquence des
événements correspondant & aucun électron émis (n = 0) et d’autre part de distinguer des séquences

particulieres de collisions associées & un état de charge donné du projectile émergeant de la cible.

1.6.1 Distributions statistiques expérimentales

Les distributions statistiques du nombre d’électrons émis par une surface solide & I'impact d’un ion
incident, obtenues expérimentalement, montrent souvent des déviations notables par rapport a la
distribution de Poisson qu’on pourrait attendre pour un processus purement aléatoire. Les travaux de
PRESCOTT (1966) [50] ainsi que ceux de DIETZ et SHEFFIELD (1973, 1975) [20] [21] sur le processus
de multiplication des électrons dans les photomultiplicateurs avaient déja montré que la distribution
de POLYA était & méme de fournir de trés bons ajustements de la distribution expérimentale des
électrons émis par une dynode. La distribution de POLYA, ou “distribution binémiale négative”, fait
partie de la famille des distributions de PO1SSON généralisées. Elle est le résultat de la composition
d’une distribution de P0O1sSON et d’une distribution de LAPLACE (ou Gamma)(cf. Annexe A):

n
Pélya, (u,b) = “—'(1+bu "*%H 14 (i —1)b (1.77)

La moyenne de cette distribution est g (u > 0) et le parameétre b (0 < b < 1) caractérise sa déviation
par rapport & la distribution de POIssON. La largeur o d’une distribution peut-étre définie par sa
variance relative o = variance/(moyenne)?. Une des caractéristiques d’une distribution de PoIsson
composée est que sa moyenne est égale a la moyenne de la distribution de POISSON sous-jacente, et
que sa variance relative est égale & la somme des variances relatives des deux distributions qui la

composent. Pour une distribution de POLYA, la largeur de la distribution est donnée par :

ariance 1
o= —2 4 (1.78)
moyenne 1

Il apparait deux cas limites:
e b =0: la distribution devient Poissonnienne,

e b=1: la distribution devient exponentielle (distribution de FURRY).
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Il est évident qu’une distribution & deux parameétres assure de meilleurs ajustements qu’une
distribution & un seul parameétre comme la distribution de POISSON. La question fondamentale qui
se pose alors est de savoir quelle est la signification physique du parametre b. Quel mécanisme

physique élargit la distribution des électrons émis par rapport a la distribution de Poisson?

PRESCOTT, DIETZ et SHEFFIELD supposaient que le processus d’émission électronique est véri-
tablement poissonnien mais que I’émission “effective” peut varier d’un point d’émission & un autre
sur la surface. Ils évoquaient notamment l'effet des variations locales de stoechiométrie et/ou de
structure a la surface, ou encore une efficacité de collection dépendant de la localisation sur la
cible du point d’émission des électrons. Si l’effet de ces variations est conforme & une loi gamma, la
composition des deux distributions conduit & une loi de POLYA. Cette interprétation justifiait tout
a fait la distribution de POLYA. Le rendement moyen p était bien une grandeur caractéristique du
processus d’émission électronique, alors que le parametre b représentait la variation des rendements

électroniques moyennés.

Les expériences réalisées par la suite ont montré que des distributions expérimentales plus larges
que la distribution de POISSON ne pouvaient pas étre attribuées & des variations locales de la
stoechiométrie du solide ou de Vefficacité de collection des électrons. En effet des distributions
quasi-Poissonniennes ont été mesurées avec des cibles composées de plusieurs éléments, comme
Pacier [64] [67], alors que des distributions obtenues & partir de cibles monoatomiques propres sont
ajustées parfaitement avec des distributions de POLYA [8]. Par ailleurs des distributions statistiques
différentes de la distribution de POISSON sont également le résultat de nombreuses simulations Monte
Carlo. Enfin on peut également noter que si la plupart des distributions expérimentales sont bien
reproduites par des distributions de POISSON ou des distributions de POLYA, il arrive que ni I'une ni
I’autre de ces deux distributions ne convienne. C’est le cas, par exemple, des distributions d’électrons
mesurées par LAKITS et al. [42] avec des ions lourds de basse énergie (E < 16 keV) incidents sur des
cibles épaisses d’or. L’explication proposée par les auteurs repose sur des simulations Monte Carlo

incluant la contribution des ions incidents rétrodiffusés et des atomes de recul de la cible [49].

Les déviations des distributions statistiques expérimentales par rapport a la distribution de Po1s-
SON ont été récemment discutées par SIGMUND [63]. Il remarque que si la statistique d’interaction
d’un projectile dans un solide suit une loi de POISSON, cela ne doit en aucune facon impliquer que
la distribution des électrons émis est également une loi de P01SSON. En particulier, lorsque 1’énergie
moyenne AFE déposée par le projectile sur la profondeur moyenne d’échappement des électrons
(AE = S¢)se) est beaucoup plus petite que ’énergie maximale §E,,q, qui peut étre transférée & un
électron dans une collision binaire, I’émission électronique secondaire est principalement déterminée
par la distribution des impulsions dE. Cette distribution s’apparente & une distribution de LANDAU
avec un pic étroit pour les petites valeurs de 0FE (JE < 5 eV) et une queue de distribution de
type RUTHERFORD pour les grandes valeurs de JE, qui varie en (§E)~2. Ces grandes valeurs de
dE correspondent & un grand nombre d’électrons libérés (N = dE/W). Bien que la plupart des
électrons libérés ne s’échappent pas de la cible, la distribution du nombre d’électrons émis reflete
néanmoins la distribution interne en N2, qui est peu affectée par le transport et la barriére de
surface. Ainsi avec des projectiles 1égers, comme les protons, on peut s’attendre & une distribution
statistique plus large qu’une distribution de PO1sSON. La conclusion de cette réflexion de SIGMUND

est qu’en réalité la question n’est pas de savoir pourquoi une distribution expérimentale dévie d’une
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distribution de POISSON, mais pour quelle raison une distribution expérimentale coincide parfois

avec une distribution de POISSON.

1.6.2 Modele semi-empirique de Benka

L’idée que les électrons § de collisions binaires projectile-électron sont & I'origine de I’élargissement
des distributions des électrons émis par rapport a une distribution de POISSON a été développée par
BENKA [8] pour expliquer ses expériences avec des cibles métalliques épaisses (Al, Cu et Au) et des
ions H* et He™™ d’¢nergie dans le domaine du MeV. On peut noter que AZUMA et al. [4] [5] ont
également évoqué le role des électrons de cascade pour expliquer les distributions des électrons émis
par des cibles de carbone bombardées par des ions He, C et O d’énergie plus élevée (EF =1 MeV /u).

Quand un projectile pénétre dans un solide, il dépose une partie de son énergie dans la profondeur
moyenne d’échappement des électrons par des transferts successifs d’énergie §F aux électrons du
solide. Si on suppose que 1’on peut schématiser ce processus en le découpant N tranches de temps
identiques d’une durée At durant lesquelles la probabilité d’excitation d’un électron p, est constante,
alors la probabilité P, d’excitation de n électrons pendant les N tranches de temps est donnée par
une distribution binémiale qui se réduit de fait & une distribution de Po1sson car N — oo et p, — 0.
On peut étendre ce modele en notant que si n est le nombre d’électrons émis par la surface, p, est
alors la probabilité pour que les électrons excités & une profondeur donnée arrivent & la surface et
la traversent.

Les lois expérimentales mesurées étant différentes d’une loi poissonnienne sont une indication
qu’un autre processus entre en jeu concernant ’émission secondaire, que BENKA suppose étre le
phénomene de cascades, décrit comme suit: si chaque électron excité a une probabilité moyenne
constante p, d’exciter un autre électron durant le temps At, alors la probabilité totale p; pour que

le 3-eme électron soit libéré est alors:

pi = pp+ (Z - 1)pe (1-79)

a condition que p, < 1 et que p, < 1. On aura alors p; < 1, et la probabilité totale d’excitation de

n électrons s’écrira :
n
P oo (M) ]I P (1.80)
i=1

a la limite N — oo et p; — 0 I’équation (1.80) est équivalente & une loi de POLYA Pdlya, (u,b) de

parametre b:

De
b = — 1.81
P (1.81)
et de moyenne p:
Np
p— 1_7]\5_;%3 ~ np+npne (182)

ou ny, et ne sont le nombre moyen d’électrons produits par le projectile et par un électron de premiere
génération, respectivement. L’expression (1.82) n’est valable que dans le cas n, < 1, ce qui est

cohérent avec les conditions de validité de I’équation (1.79).
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La probabilité de transmission & travers la surface peut étre introduite dans une redéfinition
des probabilités p, et p., ce qui permet par la suite d’identifier ;1 au rendement ~y, qui correspond,
d’aprés ’équation (1.82) & une somme de contributions directe (produite par ion incident) et
indirecte (produite par les électrons de premiére génération). Selon I’équation (1.81) le parametre
b de POLYA constitue une mesure de 'intensité du processus de cascade.

A partir de ses résultats expérimentaux, BENKA a proposé une modeéle semi-empirique conduisant
3 une estimation quantitative du parameétre b de la distribution de POLYA. Ce modele repose sur
les hypotheses simplificatrices suivantes :

1. la distribution en énergie des électrons & l'intérieur du solide est remplacée par la notion
d’énergie moyenne £ commune a tous les électrons. En conséquence, la probabilité p. est

constante et les relations (1.80) & (1.82) peuvent s’appliquer;

2. les variations de la perte d’énergie du projectile en excitations électroniques sur la profondeur

d’échappement des électrons sont négligées, donc les probabilités p, et p. sont constantes ;

3. la distribution des transferts d’énergie 6E d’un projectile (ion ou électron) & un électron
s’écrit :
2,2
g Z (& M
0E) = —5 21 1.83
ou Zye, M, et E, sont la charge, la masse et I’énergie du projectile et m la masse de 1’électron
au repos. L’intégration de la quantité —dEf(0E) pour des valeurs de 0F comprises entre
I’énergie moyenne d’ionisation I du solide (I est ’énergie minimale nécessaire a 1’ionisation
d’un électron de la cible [1], E,i,) et énergie maximale transférée a un électron dans une
collision frontale (F,,q;) représente la contribution des collisions proches au pouvoir d’arrét
de BETHE;

4. les probabilités de sortie des électrons excités directement et indirectement sont supposées
identiques, en raison de la diffusion des électrons dans le solide. En conséquence, elles s’éli-
minent dans l’expression du parameétre b de la relation (1.81) ou elles interviennent au
numérateur et au dénominateur, et il n’est pas nécessaire de connaitre leur valeur pour le

calcul de b.

L’étape suivante du calcul consiste & supposer que les probabilités de production des électrons
Pe €t pp sont proportionnelles & I'intégrale de f(0F) (équation (1.83)) entre Ep,i, et Epqq. En
injectant les résultats de ces intégrations dans la relation (1.81), on obtient, dans I’hypothese ou

FErin € Epas, 'expression suivante de b:

E m
h ~ =2 1.84
g M,Z2 (1.84)

Ici, M) et E, sont la masse et I’énergie de I'ion incident, Zye est sa charge effective [1], et € I’énergie
cinétique moyenne des électrons excités dans la cible. A partir de cette expression du parametre
b et de I'ensemble des valeurs déduites des distributions d’électrons mesurées pour les ions HT et
He™* entre 0.5 et 4.8 MeV incidents sur diverses cibles métalliques, BENKA constate que I’énergie

moyenne des électrons dans la cible dépend faiblement des caractéristiques du projectile (énergie,
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masse, charge) dans le domaine étudié. Cela signifie que pratiquement toute I'information concernant
le projectile incident est perdue durant le processus de cascade. Cette constatation peut étre reliée
au modele semi-empirique de STERNGLASS [65] dans lequel le paramétre de proportionnalité A entre
le rendement électronique 7y et la perte d’énergie varie trés peu pour différentes combinaisons ion-
cible. Les processus de diffusion et de cascade & 'intérieur du solide effacent les caractéristiques de
I'interaction initiale projectile-électron, si bien que le rendement d’émission v dépend essentiellement
de la quantité d’énergie déposée sur la profondeur moyenne d’échappement des électrons.

La comparaison des valeurs expérimentales du parametre b et des valeurs calculées par la re-
lation (1.84) nécessite de connaitre la valeur de I’énergie moyenne £ des électrons dans le solide.
BENKA en donne une estimation quantitative en écrivant que le nombre moyen d’électrons de cas-

cade excités par un électron d’énergie € peut s’écrire de la fagon suivante:

R(e)
Ae)

(1.85)

~| o

ou I est le potentiel moyen d’ionisation d’un atome cible, R(¢) le parcours d’un électron d’énergie
¢ dans le solide et A(e) son libre parcours moyen inélastique. Le libre parcours moyen inélastique
A(g) étant difficile & évaluer précisément, il est remplacé par une valeur moyennée ). Le parcours

d’un électron peut étre calculé & I’aide de ’expression suivante [27]:

K
R(g) — _51.68

S (1.86)

ot Rest en A, la densité p du solide en g/cm?3, Een eV et K = 5.8 1073. A partir des relations (1.85)

et (1.86), on obtient finalement :
— \ 147
Ap
— 1.
( 2 I) (187

En utilisant les potentiels moyen d’ionisation I donnés dans la référence [1], I’ajustement des
parametres b expérimentaux par la relation (1.84) est obtenu pour un libre parcours moyen de
19 A, conduisant & des valeurs de 1’énergie moyenne des électrons de 350 eV dans Paluminium,
780 eV dans le cuivre et 655 eV dans Por. Cette valeur de 19 A obtenue pour le libre parcours
moyen des électrons n’est pas irréaliste, mais il convient de remarquer, & ’instar des auteurs, qu’elle
ne constitue pas une preuve de la validité de toutes les hypothéses de ce modéle semi-empirique.

En particulier I'expression (1.87) de I’énergie moyenne des électrons est une approximation
valable seulement pour des énergies élevées (£ > 1 keV). Par ailleurs le modeéle impose que cette
énergie moyenne soit supérieure au potentiel d’ionisation I de ’atome cible, il est donc peu utilisable
pour des cibles de Z élevé (I >~ 500 eV pour Z >~ 60). L’introduction d’un libre parcours moyen
) constant est également discutable car en réalité le libre parcours moyen dépend du spectre en
énergie des électrons. Bien que ce modele conduise & des estimations quantitatives tres imprécises,
il a toutefois le mérite d’introduire d’une maniére assez réaliste les processus dominants responsa-
bles des distributions statistiques de 1’émission électronique. Mais évidemment il ne peut en aucun
cas prétendre & remplacer ’analyse des distributions statistiques que ’on peut obtenir par des

simulations Monte Carlo par exemple.
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Dispositif expérimental et analyse
2. des données

2.1 Introduction

OTRE DISPOSITIF EXPERIMENTAL répond & la nécessité de pouvoir déterminer les con-
tributions individuelles de chacun des composants des projectiles composites que nous
avons utilisés. La mesure de la statistique de I’émission électronique nous permet notam-

ment de connaitre les probabilités d’émission de 0,1, 2, ..., n électrons et de déterminer le rendement
électronique ou nombre moyen d’électrons émis par projectile incident. Il existe des dispositifs per-
mettant de mesurer seulement les rendements electroniques avant et arriere utilisant des cages de
Faraday placées en regard des deux faces d’une cible mince. L’utilisation de ces dispositifs basés sur
des mesures de courant est cependant limitée & des faisceaux relativement intenses (de I'ordre du
nanoampere) qui ont pour conséquence un risque d’endommagement des solides, surtout avec des
cibles minces. De plus, les études avec des projectiles neutres sont exclues.
Les dispositifs permettant de mesurer la statistique de I’émission électronique secondaire connaissent
actuellement un regain d’intérét, mais il est & noter que la plupart sont employés pour 1’étude de
I’émission électronique arriere de cibles métalliques épaisses. L’utilisation de ce genre de dispositif
pour mesurer événement par événement la statistique de ’émission électronique des deux faces d’une
cible mince en coincidence avec le projectile émergent est pour nous d’un intérét primordial. Cette
méthode permet d’éviter la détection des électrons dis & I’émission spontanée sous l'influence du
champ électrique de collection et d’accroitre ainsi la fiabilité de nos mesures. Elle nous autorise aussi
a sélectionner un effet physique a étudier, en limitant la détection des électrons & I’émission associée
a un état de charge donné du projectile émergent. De plus, elle permet de compter les événements
ol aucun électron n’est émis par la cible.

Dans ce chapitre, nous décrirons le dispositif expérimental installé auprés du VAN DE GRAAFF
2.5 MV de I'IPNL et déja utilisé par A. BILLEBAUD [4, chap. 3], puis nous présenterons la méthode
de dépouillement des spectres expérimentaux qui donne la distribution des probabilités d’émission

et le rendement électronique.
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2. Dispositif expérimental et analyse des données

2.2 Le dispositif expérimental

2.2.1 Contraintes liées a la mesure

Notre but est de mesurer les distributions {W,}, des probabilités d’émission de n électrons (ou
n = 0,1,...) lors du passage d’un ion dans un solide Les deux problémes majeurs sont d’une
part la collection des électrons, qui doit étre compléte et reproductible, d’autre part une bonne
discrimination des signaux détectés afin de bien résoudre les multiplicités électroniques.

Le premier probléme peut étre résolu a 1’aide d’un champ électrique appliqué entre la cible et
les détecteurs d’électrons. La contrainte de linéarité imposée pour une résolution des signaux opti-
male nous interdit d’employer des channeltrons, ceux-ci fonctionnant en régime de saturation. Si
I'utilisation en régime proportionnel de ce type de détecteur est théoriquement possible, certains
auteurs ont par contre étudié la possibilité d’utiliser des galettes de microcanaux [6] [2] mais
les amplitudes des signaux ne sont résolues que pour cing électrons au plus [9] [10] [12]. Les
meilleurs résultats pour les mesures de statistique ont été obtenus avec des détecteurs silicium [5]
[11]. L’amplitude des signaux délivrés est proportionnelle & 1’énergie déposée dans le silicium par
les électrons incidents. Les électrons sont donc accélérés au moyen d'un champ électrique a une
énergie choisie généralement entre 15 et 40 keV. L’énergie totale alors déposée dans le silicium est
caractéristique du nombre n d’électrons détectés. C’est ce type de détecteur que nous avons utilisé

dans nos expériences.

2.2.2 Description du dispositif expérimental

Un schéma d’ensemble du dispositif expérimental est montré sur la figure 2.1. La géométrie de
détection des électrons s’inspire de celle utilisée par YAMAZAKI et al. [17]. L’originalité du systéme
réside dans l'inclinaison & 45° de I’ensemble détecteurs-cible par rapport & la direction du faisceau
incident, comme le montre la figure 2.1. L’intérét de ce montage est qu’il permet de détecter
simultanément les électrons secondaires émis par les deux faces d’une cible mince lorsqu’elle est
traversée par le faisceau incident, cette détection pouvant étre réalisée en coincidence avec celle des
projectiles transmis & travers la cible. La collection des électrons secondaires se fait en portant la
cible & une tension Vj (Vo = —20 kV) les détecteurs étant reliés & la masse. La configuration des
surfaces polarisées et des distances détecteurs-cible est optimisée pour une collection maximale des
électrons comme le montre la figure 2.2. Le champ s’applique entre deux surfaces de 40 x 40 mm?
distantes de 25 mm, les surfaces de détection de 7 mm de diametre étant définies par des caches
en acier pour éviter au maximum la collection d’électrons parasites. La contribution des électrons
d’énergie inférieure & 10 eV étant trés largement majoritaire (des distributions en énergie d’électrons
émis sont montrées a titre d’exemple dans la figure 2.3) on peut considérer que notre systéme de
détection fonctionne de fagon satisfaisante. FEn effet, méme si la collection des électrons issus des
collisions binaires avec le projectile incident, qui sont trés énergétiques mais peu nombreux, peut

étre incompléte, la collection des électrons d’énergie inférieure & 100 eV est en revanche parfaite.
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Figure 2.3 : Distributions en énergie des électrons secondaires émis par une cible mince de carbone de
5 pg/em? a Uimpact de protons de 1.5 MeV pour différents angles d’émission par rapport a la direction du

faisceau (a) émission avant, et (b) émission arriére [7].

On peut noter que le plus souvent les mesures de la statistique de I’émission électronique secon-
daire des solides sont réalisées avec des cibles & la masse et que c’est le détecteur semi-conducteur
et l’électronique d’amplification des signaux qui sont portés a une tension positive de quelques
dizaines de kilovolts [11] [3]. Cette derniére configuration permet également de réaliser des mesures
d’émission électronique avec des cibles gazeuses pour ’étude des collisions ions-molécules, ions

agrégats [13].

Les cibles

Les cibles sont centrées parallelement aux détecteurs, et disposées sur un porte-cible en dural ne
comportant aucune aréte vive afin de limiter le phénomeéne d’émission froide. Au cours de nos
expériences, le bruit de fond a pu étre abaissé & moins de 10 électrons par seconde. Ce porte-cible
est lui-méme monté sur un manipulateur (z,y, z,6) permettant ainsi de changer de cible en cours
d’expérience. Le choix du carbone pour les cibles est motivé par plusieurs raisons, la premiére étant
sa bonne tenue mécanique permettant la réalisation de feuilles trés minces (de 'ordre de 100 A). En
second lieu ce matériau n’est pas sensible a 'oxydation et I'adsorption de molécules du vide résiduel
modifie peu la composition chimique de surface. Elles peuvent donc étre utilisées dans un vide
conventionnel de Iordre de 10~7 mbar, ce qui n’est pas le cas des cibles métalliques qui nécessitent
d’avoir recours a des équipements en Ultra-Vide avec techniques de décapage in situ.

Dans nos expériences, nous avons utilisé des cibles réalisées a partir de feuilles minces de carbone

obtenues par évaporation sous vide. Elles présentent une structure amorphe, leur masse volumique
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2.2. Le dispositif expérimental

est de 1.65+0.15 g/cm? [8]. Leurs épaisseurs ont été déterminées par la mesure de la perte d’énergie
de particules a pour lesquelles les valeurs du pouvoir d’arrét sont connues avec précision [18]. Nous
avons utilisé deux cibles minces d’épaisseur moyenne 2.40+0.25 ug/ cm? et une autre plus épaisse de
19.4+£2.0 pg/ cm?. L’inclinaison & 45° par rapport au faisceau implique que les épaisseurs traversées

par les projectiles incidents seront respectivement de 3.4 et 27.4 ug/ cm2, soit environ 205 et 1660 A.

Les plaques correctrices

Le champ de polarisation de la cible engendre une déviation des faisceaux d’ions incidents et émer-
gents conduisant & une perte d’ions émergents dans le détecteur de coincidence. Cela déplace aussi
le point d’impact du faisceau par rapport au centre de la cible et peut modifier en conséquence
la géométrie de collection des électrons. Pour remédier & cela, deux plaques paralleles en amont
du porte-cible sont polarisées de facon a ramener le point d’impact des ions au centre de la cible.
Un systéme similaire de plaques électrostatiques situé en aval de la cible permet de corriger les
trajectoires des ions & la sortie de la cible. On peut ainsi soit optimiser le nombre d’ions dans
le détecteur de coincidence, soit a l'inverse défléchir les trajectoires des ions transmis afin de ne

conserver que les neutres dans le faisceau détecté.

Les détecteurs

Nos détecteurs sont des détecteurs silicium de type PIPS (Passivated Implanted Planar Silicon),
fonctionnant comme des jonctions p-n. La surface d’entrée est dopée pT en atomes de bore sur
quelques centaines d’angstreems, tandis que la face arriére est dopée n™ par des atomes d’arsenic. Sur
chaque face du détecteur se trouvent des contacts en aluminium (annulaire sur la face d’entrée). La
surface d’entrée est passivée par une couche de SiO, d’environ 60 A. I’épaisseur de la zone déplétée
ou zone “utile” du détecteur est fonction de la tension de polarisation appliquée. La couche morte
du détecteur (SiOy + zone p') a une épaisseur comprise entre 500 et 600 A. 11 est important que
I’épaisseur de la couche morte soit minimale pour que les électrons perdent un minimum d’énergie
entre l'entrée du détecteur et leur arrivée en zone déplétée, et que la résolution du détecteur soit la
plus faible possible pour une bonne discrimination des signaux.

Nos détecteurs d’électrons sont des PIPS Canberra avec les caractéristiques suivantes :

e surface d’entrée de 100 mm?

, soit un diametre de 14 mm,
e courant de fuite des détecteurs: 6 nA,
e largeur des zones déplétées: 300 pm,

e résolution des détecteurs: 12 keV (a de 5 MeV), et 4.2 keV (électrons de 20 keV).

La détection des projectiles aprés la traversée de la cible se fait également avec des détecteurs
silicium de type PIPS. Deux détecteurs sont placés sur la voie de faisceau en aval de la chambre

d’expérience & des distances de la cible différentes (55 et 115 cm). Le choix de I'un ou l'autre de
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ces détecteurs pour délivrer le signal de coincidence se fera selon ’angle d’acceptance souhaité pour
la détection des projectiles transmis. En particulier, le détecteur le plus éloigné de la cible a été
utilisé pour les mesures en coincidence avec les projectiles neutres émergents, les trajectoires des
ions émergents étant défléchies & 1’aide de plaques électrostatiques situées en aval de la cible. Le
détecteur le plus proche de la cible a par contre été utilisé quand le faisceau émergent présentait
une grande dispersion angulaire comme par exemple le faisceau constitué par tous les fragments des

ions moléculaires apres traversée d’une cible épaisse.

2.2.3 L’électronique associée

Un schéma, général de I’électronique d’acquisition est présenté sur la figure 2.4.

Les voies électron

Nos mesures reposant sur ’analyse des distributions d’amplitudes des signaux des détecteurs, une
chaine de mesure de spectroscopie classique est associée a chaque détecteur.

Les détecteurs d’électrons sont connectés a des préamplificateurs Canberra 2003 qui fournissent
une tension de sortie proportionnelle aux charges accumulées dans la capacité du circuit intégrateur.
Ces signaux sont ensuite pris en charge par des amplificateurs de spectroscopie. La voie arriére
dispose d’un amplificateur Canberra 2010, et la voie avant d’un amplificateur Tennelec 205. Le
temps de mise en forme des impulsions sur chacune des deux voies est de 1 us. Les impulsions mises
en forme sont ensuite envoyées dans un convertisseur analogique-digital (ADC) ORTEC ADS811
comportant 8 voies.

Un niveau continu de 50 mV est imposé aux signaux de sortie des amplificateurs des voies
électrons. Ainsi toutes les impulsions sont rehaussées de cette valeur constante de 50 mV, y compris
les impulsions de bruit. Ceci permet que tout projectile n’ayant pas produit d’émission d’électron
déclenche une coincidence sur un signal d’amplitude au moins égale & 50 mV. Ces impulsions
d’amplitude minimale constitueront apres codage le “pic zéro” des spectres d’électrons. Lors du
dépouillement des spectres, la surface de ce pic donnera la probabilité Wy pour qu’aucun électron
secondaire ne soit émis & 'impact d’un projectile.

La résolution expérimentale de 1’ensemble détecteur 4 chaine d’acquisition est déterminée a
partir de ’ajustement des spectres. En pratique nous avons mesuré une résolution de 5.5 + 0.5 keV
pour chacune des voies. L’erreur est en fait fonction des fluctuations du bruit électromagnétique

ambiant et de celui de la ligne de masse, nous y reviendrons plus tard.

Les coincidences

L’objectif de nos expériences étant de détecter en coincidence les électrons émis par la cible et le

projectile incident, il est nécessaire de coder les signaux correspondant aux électrons si, et seulement
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Figure 2.4 : Flectronique d’acquisition.
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si un projectile est détecté simultanément.

Il est donc nécessaire que les signaux du détecteur de projectile soient traités par une chaine
électronique rapide. En sortie du préamplificateur, ces signaux entrent d’une part dans un amplifi-
cateur de spectroscopie dont la sortie est directement connectée a une voie d’entrée de ’ADC et
d’autre part dans un amplificateur rapide dont le temps de mise en forme des impulsions est de
quelques dizaines de nanosecondes. Le signal de sortie de 'amplificateur rapide est envoyé dans un
discriminateur qui permet de sélectionner éventuellement 1’amplitude des signaux de coincidence.
Son signal de sortie (au standard NIM) sert & déclencher un générateur de porte qui fournit le signal
de coincidence pour le déclenchement de ’ADC. La durée de la porte de coincidence a été choisie de
4 us, durée nécessaire au codage des signaux des détecteurs d’électrons et du détecteur de projectile

provenant d’amplificateurs de spectroscopie plus lents.

L’ADC fonctionne en mode “Follow Mode & Peak Sensing”, ce qui signifie que pendant la durée
de la porte, seul le pic de plus grande amplitude est codé. Nous reparlerons plus loin de ce mode de
fonctionnement dans le cas d’impulsions de faibles amplitudes, et en particulier de ses conséquences

sur la forme du pic zéro correspondant au codage des impulsions de bruit.

Durant la phase de conversion, ’ADC fonctionne en chargeant une capacité & une valeur corres-
pondant & 'amplitude du pic le plus élevé ayant transité par son latch. La fin du signal de coincidence
déclenche la décharge de la capacité a courant constant, ainsi que deux portes d’horloge. La premiere
dure 80 us, soit le temps maximal que mettrait la capacité a se décharger, et donc I’amplitude maxi-
male que peut convertir ’ADC (2 V). La deuxiéme se termine quand la capacité est déchargée. A
la fermeture de cette porte, les impulsions d’une horloge fonctionnant a la fréquence de 26 MHz
sont stockées dans un registre correspondant & un numéro de canal proportionnel & 'amplitude du
signal initial. A la fin de la conversion, ’ADC génére un signal LAM (Look At Me) par le biais du
rack CAMAC dans lequel il est inclus. Le systéme d’acquisition (Power Mac avec logiciel KMAX)
prend alors le relais et stocke les données des détecteurs d’électrons avant et arriére et du détecteur

de projectile dans leurs histogrammes respectifs.

2.3 Analyse des spectres d’électrons

Les spectres d’électrons de nos expériences nécessitent un ajustement pour que nous puissions en
tirer les informations attendues, car les probabilités W,, sont fonction de la surface des pics qui ont
tendance & empiéter les uns sur les autres. Nous allons donc décrire la méthode d’ajustement qui

va nous permettre d’extraire de chaque spectre la distribution {W, },
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2.3.1 Décomposition des spectres en énergie

Les pics des électrons

Dans un spectre expérimental tel que celui présenté sur la figure 2.5 les surfaces de pics correspon-
dent en premiere approximation aux probabilités W,, d’émission de n électrons secondaires. Toute-
fois, entre les pics principaux nous pouvons discerner une sous-structure qui résulte du phénomeéne
de rétrodiffusion des électrons dans le détecteur. Les électrons rétrodiffusés déposent seulement une
partie de leur énergie dans le détecteur. On pourrait remédier & ce probléme en plagant le détecteur
dans un champ magnétique, de sorte a faire revenir les électrons vers le détecteur, mais cette
technique aurait I'inconvénient d’imposer une surface de détection plus large et une dégradation
de la résolution en énergie. La contribution des électrons rétrodiffusés au spectre en énergie des
électrons peut cependant étre estimée & ’aide de considérations simples.

Le coefficient de rétrodiffusion d’électrons de 20 keV sur du silicium se situe selon la littérature
entre 17 et 20 % [16]. Une bonne approximation est que la distribution en énergie des électrons
rétrodiffusés est une distribution gaussienne d’énergie moyenne kFy ~ 0.6 x 20 keV = 12 keV et
de largeur & mi-hauteur AE ~ 12 keV [16] [1]. La réponse d’un détecteur & l'impact d’électrons
uniques de 30 keV mesurée par AUMAYR et al. [1] correspond bien & une telle description. Les
meilleurs ajustements de nos spectres expérimentaux ont été obtenus pour une valeur du coeffi-
cient de rétrodiffusion de 17 % (nous avons vérifié qu’une variation de £0.5 % de ce coefficient de
rétrodiffusion p n’altére pas le résultat final). La procédure d’ajustement que nous décrivons ci-apres
est semblable & celle proposée par AUMAYR et al. [1].

Un spectre en énergie expérimental S(E) peut étre ajusté par une combinaison linéaire de

fonctions normalisées F,(FE), qui correspondent & 1’émission de n électrons par particule incidente :

Nmazx

S(B) = Y. CuFu(B) (2.1)
n=0

Si la rétrodiffusion des électrons était négligeable, les fonctions Fj,(E) seraient des gaussiennes
centrées autour de nVy = n x 20 keV, pour une largeur & mi-hauteur AFy. La contribution des
électrons rétrodiffusés modifie ’expression de la fonction Fj,(E), en lui rajoutant une somme de pics

fn(E, Ey, AEy,), correspondant & la rétrodiffusion de m = 0,1,2,...,n électrons:
n
F.,(E) = Z P,(m)fn(E; Ep; AE,,) pourn > 1 (2.2)
m=0

ou les fonctions f,,(E; En,; AE,,) sont des gaussiennes normalisées et centrées autour de
E, = (n—mk)Vy = nx20keV —m x 12 keV (2.3)

et de largeur a mi-hauteur

ABm = \/(ABE)? +m(AE)? (2.4)

Les f, sont pondérées par les probabilités P,(m) de rétrodiffusion de m électrons parmi n, ce qui

correspond & une distribution binémiale, qu’on écrit en fonction du coefficient de rétrodiffusion de
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Figure 2.5 : Spectre d’électrons secondaires (émission arriére) d’une cible mince de carbone bombardée par
des protons de 1.5 MeV. L’ajustement fait intervenir la rétrodiffusion des électrons dans le détecteur ainsi

que le bruit de fond pour le pic zéro.
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Figure 2.6 : Décomposition d’une fonction F3(E) faisant apparaitre la contribution desm = 0. .. 3 électrons
rétrodiffusés. Le pic correspondant 4 3 électrons rétrodiffusés (m = 3) se distingue difficilement de l’aze des

abscisses, il est centré a 24 keV.

un électron :

Pulm) = (1= (2

A titre d’exemple, la décomposition d’une fonction F;,(FE) correspondant & n = 3 électrons, et
faisant clairement apparaitre les pics diis & m (0 < m < 3) électrons rétrodiffusés est représentée sur
la figure 2.6. La figure 2.7 montre plusieurs fonctions Fj,(E) pour différentes valeurs de n variant
entre 1 et 30. On observe que pour des valeurs croissantes de n, la contribution des rétrodiffusés
devient de plus en plus importante. Ainsi pour de grandes valeurs de n, le barycentre de ces fonctions

devient notablement inférieur & n x 20 keV.

Les fonctions F,,(F) sont normalisées, c’est & dire:
o
/ Fu(E)IE = 1 (2.6)
0

Les parameétres d’ajustement C,, correspondent aux surfaces des contributions individuelles telles

que celles montrées sur la figure 2.7, et donc aprés normalisation aux probabilités W, :

W, = cste xC), (2.7)

Dans ’exemple de la figure 2.5 on remarque que le spectre expérimental (pointillés) est bien

reproduit par ’ajustement (courbe continue) avec un coefficient de corrélation r = 0.9993.
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Figure 2.7 : Exemples de fonctions normalisées F,,(E) pour différentes valeurs de n.
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T SR 1)
Le “pic zéro

Il faut noter que pour obtenir les probabilités d’émission, nous avons besoin de connaitre Cjy. Sa
détermination est possible de deux fagons. Premiérement en faisant la différence entre le spectre
ajusté (pour n > 1) et le spectre expérimental, on obtient la somme des contenus des canaux
correspondant & la contribution Cy. Une autre facon de procéder est de modéliser la forme du pic
zéro correspondant au bruit de fond de la détection, afin de pouvoir I'inclure dans la procédure
d’ajustement.

Nous avons vu précédemment que ’ADC fonctionne en mode “Follow mode & Peak Sensing”.
Cela se traduit par la sélection du signal de plus grande amplitude arrivé pendant 'ouverture de
la porte, a condition toutefois que la dérivée du signal ait eu le temps de s’annuler durant ce laps
de temps. Pour acquérir un événement correspondant & zéro électron, nous laissons ’ADC recevoir
les signaux de la chaine de détection des électrons réhaussés d’une tension continue de 50 mV.
L’ensemble détecteur-préamplificateur-amplificateur se comportant a priori comme une antenne
quand aucun électron n’est entré dans le détecteur silicium, il est facile de voir qu’alors nous conver-
tissons un bruit blanc gaussien d’amplitude centrée autour de 50 mV. La mise en forme des signaux
dans I’amplificateur prend un temps proportionnel & I’amplitude délivrée par le préamplificateur.
Un signal intense occupera donc un temps de traitement plus important qu’un signal faible. En
conséquence, le nombre d’événements de bruit de fond traités durant ’ouverture de la porte de
I’ADC ne sera pas une constante, mais un nombre aléatoire fonction des intensités successives des
ses fluctuations.

On peut modéliser cela [14] en identifiant le bruit de fond & une variable aléatoire réelle G(o)
(VAR) d’ecart-type o et de moyenne nulle. On fabrique ensuite une nouvelle VAR P(M) a l'aide
de G(o) comme suit: soit M(ng) la valeur maximale de G(o) obtenue pour ng tirages de G(o). En
répetant cette opération, on obtient une distribution P(M (ng)) de toutes les valeurs M (ngy).

Si nous notons f la densité de G(o) par rapport & la mesure de LEBESGUE:

1 —t2

e —_—
V27?2 *P 9202

f est une fonction paire dont on ne considérera que les valeurs obtenues pour t positif. Soit F' le

@) =

(2.8)

double de la primitive de f:
F(t) = erf(—) (2.9)

F est définie sur t positif,

la loi du maximum de M (ng4) pour ng tirages est donnée par 'une des deux formules équivalentes

suivantes :

P(M(ng) <t) = F(t)" (2.12)
P(M(ng) € dt) = 2F(t)™~'f(t)dt (2.13)
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Dans le cas ou ng n’est pas constant, mais est une variable aléatoire quelconque, il faut prendre
en compte toutes les valeurs possibles de n4. Si py représente la probabilité pour que ng4 soit égal a

k, on obtient & partir de I’équation (2.13) la relation suivante:
P(Medt) = > pP(M(k) € dt) (2.14)
k
— / p(k)P(M (k) € dt)dk (2.15)
k

selon que n est une variable aléatoire discrete ou réelle.

Si, de plus, ng4 est une variable aléatoire discrete (VAD) qui suit une loi uniforme entre ng_, et
N, €Ntiers positifs tels que ng_, < ng,,., et en supposant que ny est indépendante de G(o), la
relation (2.14) devient:

2 F(t)ndmin_l — F(t)ndma,x

P(M edt) = R T F(t)dt (2.16)

Dans nos expériences, I’acquisition du bruit de fond est modélisable comme un ensemble d’événe-
ments gaussiens dont le nombre suit une loi aléatoire entre ng_, et ng,_ . , durant 'ouverture de la
porte de PADC. L’écart-type o de la distribution des impulsions de fond est défini par la résolution
AE, du systéme de détection: AFEy; = 20v/21In2 ~ 5.5 keV. L’expression analytique du pic zéro

est la suivante:

FE dmin FE Ndmax
Fy(E) = P(E) — 2 it () et ()
ndmax - ndmin + 1 ]. - eI‘f (%)
a
1 E?
__ 2.17
— P55 (2.17)

Le temps de mise en forme de chaque voie électron étant de 1 us, cela correspond a une fréquence
d’acquisition de 1 MHz, et le bruit blanc supérieur & 1 MHz que nous détectons avec ce dispositif a
une bande passante comprise entre 2 et 6 MHz & 3 dB. Nous aurons donc ng4_,. = 2 et ng,,,. ~ 6.

La figure 2.8 représente le pic zéro calculé pour une résolution AFE; = 5.5 keV, ng_. = 2 et

Ndpax = 0- On peut noter la forme asymétrique du pic zéro, inhérente & sa définition.

La dépendance entre ng et les fluctuations du bruit blanc appelle la remarque suivante. En toute
rigueur, la VAD ny n’est pas indépendante de la VAR gaussienne G(o), parce que le temps de mise
en forme des signaux par la chaine d’acquisition est proportionnel & leur intensité. Par conséquent,
le nombre de pics détectés durant 'ouverture de la porte de ’ADC sera fonction de leur amplitude.

Il n’en reste pas moins que si I'intervalle des amplitudes du bruit de fond est faible, ny peut
alors étre considéré comme variant suivant une loi uniforme entre deux valeurs assez proches. Dans
ces conditions de variations faibles, la condition d’indépendance n’est plus aussi prépondérante et le
résultat reste en trés bon accord avec la forme du pic zéro observé durant nos expériences. D’autre
part, un mauvais ajustement de ce pic sera souvent révélateur d’'une dégradation des conditions de
détection due par exemple & un parasitage de la ligne de masse, et sera souvent une aide précieuse

au diagnostic de la manipulation.
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Figure 2.8 : Représentation du pic zéro avec AEg = 5.5 keV, ng

2.3.2 Principe de I'ajustement

Détermination des probabilités W,, en une itération

Le programme de dépouillement permet d’obtenir en une itération une premiere estimation des
probabilités W,,. L’opération consiste & décomposer un spectre en ses différentes sous-structures
correspondant aux fonctions F),(E), en partant des pics d’ordre les plus élevés vers ceux d’ordre

inférieur, et qui pourrait s’écrire:

donne_dans_'"npicmax"_le_numero_du_dernier_pic_visible_du_spectre
donne_les_rapports_"RATIOS" _Surface/hauteur_pour_les_pics_de_1_a_npicmax
donne_les_hauteurs_dans_"DAT"_des_pics
pour i:=npicmax a 1 faire
commencer
Surf :=DAT[i]*RATIOS[i]
construit_un pic_"i"_d’ordre_"i"_et_de_surface_"Surf"
pour j:=1 a i-1 faire
commencer
HTEMP[j] :=surface_du_pic_i_entre_(j*V0-DVO) _et_(j*V0O+DVO)
DAT[j]:=DAT[j1-HTEMP[j]
finir
finir

pour i:=1 a npicmax faire Wn[i] :=DAT[i]*RATIOS[i]
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Cette description de I’algorithme peut aussi étre complétée par 1’explication suivante: on tabule
les hauteurs de tous les pics du spectre, puis en partant du pic d’ordre le plus élevé, on en recons-
truit un de méme hauteur, on retranche sa “trainée du coté basse énergie”, on passe au pic d’ordre
immédiatement inférieur, et on recommence jusqu’au premier pic.

Cette méthode n’est pas sans inconvénient, en effet, il faut :

e Pouvoir déterminer la hauteur d’un pic donné avec une bonne précision (en prenant la moyen-
ne d’un certain nombre de points autour du sommet du pic) malgré une statistique qui laisse
d’autant plus a désirer, que la hauteur du pic est faible. Nous utilisons la méthode de mini-
misation de BRENT [15, p. 395—398] en minimisant le x? (formule (2.18)) sur un nombre

restreint de canaux autour du centroide du pic principal (d’énergie nV}).

e Prendre en considération le fait que plus 'ordre du pic est élevé, plus la hauteur du pic
principal est faible. En conséquence, le rapport surface/hauteur est grand et correspond & un
AW, grand.

e Faire attention aux spectres qui présentent un bruit de fond & haute énergie di & ’empilement

des impulsions et qui ne sont plus exploitables par le programme (oscillations du type $o0).

Malgré cela, il convient de préciser qu’une bonne connaissance de ces facteurs permet de bien
comprendre les problemes d’ajustement que 1’on peut rencontrer, et d’y remédier, puisque 1’on
parvient sans peine & atteindre des coefficients de corrélation r = 0.96 & 0.97 dés la premiére

itération.

Ajustement final

Pour que l'ajustement soit valable, il faut que les différents parameétres d’étalonnage du spectre
comme la résolution en énergie de la chaine d’acquisition AFy, les parametres de la droite d’étalon-
nage, ainsi que la bande passante du bruit de fond soient connus avec une grande précision.

Dans une premiere version du programme de dépouillement, les paramétres d’étalonnage utilisés
étaient ceux déduits de spectres d’électrons correspondant & un nombre moyen d’électrons voisin
de un (par exemple le spectre obtenu avec des protons d’énergie voisine de 2 MeV) dans lesquels
la contribution des électrons rétrodiffusés des pics d’ordre supérieur & un interfére peu avec le pic
principal d’ordre un. Une correction automatique des parametres d’étalonnage n’était pas incluse
dans le programme. Or ces parametres expérimentaux ne sont pas rigoureusement constants d’une
expérience & l'autre (modifications des réglages des modules électroniques ou évolution lente de
la résolution énergétique des détecteurs). Il était donc nécessaire pour améliorer ’ajustement des
spectres expérimentaux de refaire régulierement des expériences avec des protons d’énergie élevée,
ou d’ajuster manuellement ces parameétres, procédures longues et fastidieuses. Le programme de
dépouillement a donc été amélioré pour tenir compte de ces facteurs. Avec une deuxiéme version
du programme le dépouillement des spectres expérimentaux est devenu beaucoup plus rapide et est
quasi automatique. Nous avons ainsi pu constater qu’aprés de longues séries d’expériences (2 & 3

mois) la dégradation de la résolution des détecteurs pouvait atteindre 0.5 keV, ce qui est loin d’étre
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négligeable dans I'ajustement des spectres. L’effort que nous avons fait également pour obtenir le
meilleur ajustement du pic zéro nous aide & connailtre les évolutions du bruit de fond des voies
d’acquisition des signaux des électrons.

Une fois les hauteurs initiales des pics trouvées, il ne reste plus qu’a éventuellement affiner ce
résultat & I’aide de I’algorithme du SIMPLEX, décrit dans [15, pp. 402—406]. Le critére de minimi-

sation est le x?, que nous définissons de la facon suivante:

@ =y itean) - vifit)” +e (2.18)
yi(ezp) +yi(fit) +e

yi(exp) et y;(fit) sont les contenus du canal i du spectre expérimental et du spectre calculé, res-
pectivement, ¢ ~ 1077 est un nombre choisi suffisamment grand pour éviter les divisions par
zéro sans perturber les calculs. Les n + 1 points de départ sont définis ainsi: le premier point
Py(Wo, W1, ..., W) est le résultat de la premiere itération, les n points {P;};>1 suivants sont donnés
par: P;(Wy,...,W;+5 %,...). Nous avons fixé la précision de I'ajustement & 0.5 %, ainsi 'erreur

imputable a ’ajustement est trés inférieure & Perreur liée & la reproductibilité des expériences.
Le rendement électronique ou nombre d’électrons émis par le projectile incident est donné par

la valeur moyenne de la distribution {W,} :

— Z nWh, (2.19)

La précision du rendement électronique mesuré est estimée inférieure a 5 %, pour une statistique

correcte (ajustement possible).

2.3.3 Détermination du rendement électronique par la méthode du
barycentre

Nous avons vu que le pic de surface S correspondant & la détection de n (n > 1) électrons est défini
par la fonction F,(F) de la relation (2.2) comme une somme de n + 1 gaussiennes, distantes deux
a deux de k x Vp, et de poids respectifs S, obéissant & la loi binémiale (cf. équation (2.5)). Le
centre de gravité d’une gaussienne correspondant & sa valeur moyenne, on peut donc écrire que le

barycentre OG,, du pic n est défini par:

n —
0G, - 2-m=05m >;Vo;< (n — mk) (2.20)
m=0~m

or:
Sn = S 7! "1 —p)"™ =8 x Py(m 2.21
m X I(n m)!p (1-p) X Ppn(m) (2.21)

La probabilité de rétrodiffusion P, (m) obéit a la loi binomiale et est donnée par I’équation (2.5)

donc:
— Y=o SVoPp(m)(n — mk)
oG, s OSP (m) (2.22)
~=  _ SVo Y=o Pa(m)(n — mk)
0Gn = = L () (2.23)
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or Y0 _oP,(m) =1 ce qui donne:

0G, = Vyx (i P,(m)(n — mk)) (2.24)
m=0

ou encore:

n

0G, = Wx (n -k ) mx Pn(m)> (2.25)
m=0

sachant que! 3" _m x P,(m) = np, on arrive finalement 3 I'expression suivante, pour le centre de

gravité du pic correspondant & n électrons:

G, = nVp(1 - kp) (2.26)

(on remarque que dans le cas p = 0, c’est & dire en Pabsence de rétrodiffusion des électrons, le
barycentre du pic correspond bien & la valeur moyenne nV}).
Dans le cas d’un spectre constitué de n + 1 pics, on peut dire que son centre de gravité sera
donné par:
n . .
— =0 S; X OGj

G = o 2.27
Ej:O Sj ( )

ol S; est la surface du pic j (Sp pour le pic zéro) et Wj la position de son barycentre :

=~ ZnZOJSJ

O0G = Vo(1 —kp)Z—"= (2.28)
Zj:o Sj

0G = V()(l—kp)Zji (2.29)

j=0

Sachant que ﬁ = W; (probabilité d’émission de j électrons) et que 37, jW; = v (nombre
k=0
moyen d’électrons émis par projectile incident) le rendement électronique s’écrit finalement :

OG = Vo(1 - kp) (2.30)
d’otr:
0G
- 2.31
K Vo(1 — kp) (2:31)

Cette derniere équation permet donc de calculer directement le rendement électronique a par-
tir d’un spectre d’électrons secondaires, sans en extraire la distribution statistique. Elle est donc
d’un intérét primordial pour les spectres & faible statistique de comptage comme ceux obtenus en
coincidence avec des atomes neutres qui sont tres minoritaires dans le faisceau émergent des cibles.
I1 convient toutefois au préalable de tester la fiabilité de cette méthode en fonction de la statistique
de comptage.

Les rendements électroniques obtenus par les deux méthodes, barycentre du spectre et valeur

moyenne de la distribution statistique déduite de ’ajustement du spectre, sont en bon accord pour

!moyenne de la loi binémiale.
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Figure 2.9 : Comparaison des rendements électroniques v obtenus par la méthode du centre de gravité
et par lajustement des spectres pour des spectres présentant une statistique de plus en plus faible (émission
avant mesurée en coincidence avec les protons émergeant d’une feuille mince de carbone pour un faisceau
incident d’atomes H® de 2 MeV).

des spectres présentant une bonne statistique de comptage, la différence observée étant au plus
de 3 %. C’est le cas avec la plupart de nos spectres expérimentaux qu’on peut obtenir aisément
avec un nombre total d’événements supérieur & 10000. Les spectres d’électrons de la figure 2.9
montrent qu’un désaccord entre les deux méthodes apparait pour un nombre total d’événements
inférieur & 1500. Cette valeur a donc constitué une limite inférieure pour I'acquisition de nos spectres
expérimentaux avec des taux de coincidence faibles. Il faut néammoins remarquer que les exemples
de la figure 2.9 constituent des cas particulierement favorables & la procédure d’ajustement des
spectres. En effet, ’ajustement de spectres constitués de seulement un millier d’événements a pu
étre réalisé grace a la prépondérance des pics d’ordre zéro et un qui les rend facilement ajustables.
Une telle situation ne se rencontre que dans le cas de rendements électroniques relativement faibles

comme ceux induits par des protons ou des atomes HC.

De maniere générale il convient d’étre prudent car pour des rendements plus élevés, d’énormes
problemes d’ajustement apparaissent sur les spectres a statistique faible, et dans ce cas I'information

donnée par le barycentre du spectre est essentielle.

-59-



2. Dispositif expérimental et analyse des données

2.3.4 Dépouillement d’un spectre

Les probabilités d’émission W,, sont obtenues par:

Cn
Wn = ————F (2.32)
" Zzn;now Cz'
ou C; représente la surface du pic d’ordre 1.
La statistique de ’émission électronique secondaire est généralement traitée a partir de distri-

butions statistiques courantes. Par exemple, la distribution de POISSON:

Pa(w) = Ere (2.33)
pour laquelle p est la moyenne.
La distribution binémiale :
n! n (N—n)
Pp(N,p) = NN =)t P (1-p) (2.34)

est un modele de n épreuves homogenes indépendantes de BERNOULLI de probabilité de succes p.
La loi de GAuUss:

_nop)?
e 20
Py(p,0) = = (2.35)

ou y représente la moyenne et o la largeur (écart-type) de la distribution autour de sa moyenne.

De meilleurs résultats sont cependant obtenus & ’aide de la distribution de POLYA :

Po(u,b) = 2—7(1 + bp) U f[ [1+ (i — 1)b] (2.36)

: =1

ou b décrit la déviation par rapport a une distribution de POISSON et y est sa valeur moyenne. Le
role du parametre b n’est pas clairement défini dans la littérature, mais nous verrons plus loin que
son interprétation physique est en train de voir petit a petit le jour.

La figure 2.10 donne un exemple de présentation des résultats du dépouillement d’un spectre
d’électrons. L’information y est regroupée en plusieurs parties;

Le nom du spectre ainsi que les conditions expérimentales de 1’acquisition se trouvent
en haut de la page et aident & resituer ’expérience dans son contexte.

Les parametres d’étalonnage du spectre viennent ensuite. La tension Vj appliquée a la cible
qui fixe I’énergie des électrons a leur entrée dans les détecteurs, la résolution de la chaine d’acquisition
AFEy, la probabilité p de rétrodiffusion d’un électron d’énergie V; dans les détecteurs, 'intervalle en
période du bruit blanc (pour le pic zéro), ainsi que les parametres de la droite d’étalonnage sont
aisément identifiables.

Les résultats globaux du dépouillement sont les rendements déterminés par le barycentre
du spectre mi¢, et par 'ajustement du spectre 7, ainsi que les parametres de plusieurs distributions
classiques (loi de POLYA, de POISSON, bindmiale ou encore gaussienne) ajustées & la distribution

{W,} expérimentale.
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Nom du spectre :

“ar305” — ( 235388 évenements, 7 pics)

EES : HT 1,480 MeV — cible 46 (C 2ug/cm?) en coincidence avec HY H? V,=20101 V

Paramétres d’étalonnage : Vo = 20.101keV — AE4 =5.1keV — p=17.17 % — na_,, =3 — Ndp. =5
E [keV] = —30.805 + 0.2822 X canal

Droite d’étalonnage :

<N ey <n >t Hpolya bpolya Hpoisson toinom = N X p | Noinom | Pbinom Hgauss Tgauss
1.26 1.29 1.25 0.260 1.22 1.22 1088 0.0011 0.63 1.8620
Les ajustements suivent les lois :
5 T —(n+1/8) TT™ ; —
o Pdlya, (u,b) = n! (1+bp) Hi=1[1+(l 1)b] [ » [ Wn (exp) | Pélya [ Poisson [ Binoémiale | Gaussienne
e Poisson,(p) = £-e™"
! N N 0 33.48% 33.94% 29.51% 29.55% 20.25%
e Bindmiale,(N,p) = (7) p"(1 —p) V=" 1 31.80% | 31.97% | 36.02% 36.05% 21.00%
. _ 1 _ (n=p)? 2 18.55% 18.97% 21.98% 21.97% 16.31%
o Gaussiennen (u, 0) = ——erp(—=525-) 3 9.14% 9.06% 8.94% 8.91% 9.50%
Quelques propriétés de ces lois : 4 3.99% 3.80% 2.73% 2.71% 4.15%
. , s 5 1.83% 1.46% 0.67% 0.66% 1.36%
® limso0 POly.a’i(“.’ b) = PO]S.SOH"(H) \ 6 1.20% 0.53% 0.14% 0.13% 0.33%
¢p < 1 = Bindmiale,(N, p) ~ Poisson,(Np) —
002 > it = Gaussienne, (i1, 0) ~ Bindmiale , (V, p) [r=] | 0.99992 ] 0.97819 | 0.97833 ] 0.97051 ]|
avec: p=Np and o=./Np(1-p)
Distribution
40%- ar305 ——
Polya =—
| o - Poisson o
e Binomiale -+--
30% - & Gaussienne -x
25%
c
2= 20%{ | x
15%- NN
AN
10%
5%
O% T T T
0 1 2 3 6
Ordre du pic (n)
EESAR: H+ 1.5 MeV -> C (2 ug/cm?)
T T T T T
8000 exp b
7000 + fitr=0.99932 — |
6000 b
5000 b
[0}
Q.
3 4000 - .
]
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Cana

Figure 2.10 : Ezemple d’une feuille de résultats de dépouillement d’un
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Le tableau de ’ajustement des W, par les différentes lois citées ci-dessus, ainsi que les
coeflicients de corrélation r.

Le graphique de la distribution des électrons déduite du spectre expérimental et son ajuste-
ment par les différentes lois statistiques.

Le spectre expérimental et le résultat de la procédure d’ajustement.

2.4 Analyse des spectres biparamétriques

Les spectres d’électrons que nous avons discutés jusqu’ici sont les spectres monoparamétriques
correspondant a chacune des voies avant et arriere de détection des électrons. Ils sont générés par
le logiciel KMAX, qui gére I’acquisition des informations codées par '’ADC. Ce logiciel permet aussi
de constituer simultanément un spectre biparamétrique & partir des informations en provenance
des deux voies de détection des électrons. Nous allons présenter dans cette partie la technique de

dépouillement des spectres biparamétriques.

2.4.1 Décomposition des spectres et ajustement

Dans le cas d’un spectre monoparamétrique, nous avons une distribution unidimensionnelle de pics
F,(E) (cf. formule (2.2) p. 49) se recouvrant partiellement. Ainsi le contenu de chaque canal k
(que nous noterons C(k)) peut s’écrire comme la somme de toutes les fonctions F,(k) en ce canal,

soit :
o) = Y Fk) (2.37)

L’acquisition d’un spectre biparamétrique consiste & incrémenter le contenu d’une cellule (z,y)
chaque fois qu’un signal z est regu en provenance d’une voie (ex: voie avant) et qu’un signal y
est recu en provenance de 'autre voie (ex: voie arriére). De cette fagon, comme montré sur la
figure 2.11 le contenu de chaque point (z,y) du spectre (que nous noterons P(z,y)) est en fait le
produit des sommes Y24y Fy(x) et 3UAG™ Fy(y), soit:

T AVmax T"ARmax

P(z,y) = Y, Y F@)Fy) (2.38)

i=0  j=0

Ce principe simple préside a I'ajustement de tout spectre biparamétrique, avec cependant quel-
ques précautions, car de la méme facon que pour dépouiller un spectre monoparamétrique, il faut
commencer par évaluer les pics d’ordres réels (la somme des ordres des deux pics le composant)
les plus élevés. Cela permet de résoudre le probléme d’empietement d’un pic sur le pic d’ordre
inférieur, dii & la contribution & basse énergie des électrons rétrodiffusés, comme on peut le voir sur

la figure 2.7 p. 52. Ainsi I'ajustement commence invariablement par le pic (7Avmax; "ARmax) Puis
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2.4.

EES: H+ 1.5 MeV -> C (2 ug/cm2)
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Figure 2.11

de carbone (145 A inclinée a 45°) traversée par des protons de 1.5 MeV.
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EESAR: H+ 1.5 MeV -> C (2 ug/em?)

9% spectre AR ——
5% somme contribs AV -----
AV=0e -o—

k3 AV=le —+—

40% AV=2¢ -8--
AV=3e —x--
AV=4e &
AV=5e x—
AV=6e +ro—i

35%

30% -

25% -+

Wn

20%+

15%-+

10%+

5% q

0% T T

emission arriere

Figure 2.12 : Mise en évidence de non corrélation entre les émissions électroniques avant et arriére d’une

cible mince de carbone (145 A inclinée a 45°) pour des protons de 1.5 MeV.

se poursuit par les suivants (navmax — 1, "ARmax) ("AVmax, MARmax — 1) €t ainsi de suite jusqu’aux
pics d’ordre zéro (0,0).
Ce procédé donne finalement la distribution des électrons émis simultanément par les deux faces

d’une cible mince au passage d’un projectile incident, telle que celle montrée sur la figure 2.11.

2.4.2 Analyse des distributions {W,}., {W, }a

L’intérét de l'acquisition et du dépouillement de spectres biparamétriques est qu’ils permettent
d’étudier les corrélations entre les émissions avant et arriere. Le terme de corrélation est employé
lorsque la distribution statistique des électrons émis par une face de la cible est fonction du nombre
d’électrons émis par 'autre face. A partir de la distribution en deux dimensions des électrons émis,
nous pouvons construire la distribution des électrons émis par une face de la cible, en coincidence
avec 1 électrons émis par ’autre face et cela pour toutes les valeurs de .

Par exemple, en normalisant la i-éme rangée de la distribution biparamétrique de la figure 2.11,
nous obtenons les distributions des électrons émis & 1’arrieére en coincidence avec ¢ électrons émis
sur I’avant. Les distributions arriére ainsi obtenues sont représentées par les séries de points sur la
figure 2.12. Les histogrammes de cette figure représentent les distributions obtenues & partir du
spectre monoparamétrique arriere ( “spectre AR”) ainsi que la somme des contributions de toutes
les distributions obtenues avec ¢ électrons émis simultanément sur ’avant ( “somme contribs AV”)
qui sont identiques bien évidemment. On peut constater que toutes les distributions arriere se
superposent quel que soit le nombre 7 d’électrons émis & ’avant. De plus, elles sont identiques & la
distribution obtenue a partir du spectre monoparamétrique de I’émission arriere. Un tel résultat est

caractéristique d’une absence de corrélation entre émission avant et émission arriére.
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EESAV: H0 2.2 MeV -> C (2 ug/cm?)
5%

spectre AV ——
somme contribs AR ------
40%- AR=O e -o-—
% AR=le —+—
AR=2e -8~

3506 AR=3 e -x--
i AR=4e -a--
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Figure 2.13 : Corrélations entre les émissions électroniques avant et arriére d’une cible mince de carbone
(145 A inclinée a 45°) pour des H® de 2.2 MeV.

Par contre en cas de corrélations entre émission avant et émission arriere, nous n’obtiendrons plus
une superposition des distributions associées & ¢ électrons. Un exemple est montré par les distribu-
tions d’électrons de la figure 2.13. 11 s’agit du résultat du dépouillement du spectre biparamétrique
avant-arriére de ’émission électronique secondaire induite par des atomes H? de 2.2 MeV traversant
la méme cible mince de carbone. Les électrons émis étaient détectés en coincidence avec les protons
émergents. On observe quun nombre élevé d’électrons émis & I'arriére (2 < j < 9) correspond & une
probabilité d’observer 0 ou 1 électron & I’avant supérieure & la probabilité moyenne (donnée par les
valeurs de I'histogramme) et donc & un faible nombre d’électrons émis & ’avant. A 'inverse, lorsque
0 ou seulement 1 électron est émis & ’arriére, la probabilité d’observer 0 ou 1 électron & ’avant est

inférieure & la probabilité moyenne, d’oll un grand nombre d’électrons émis & I’avant.

A partir de ces deux exemples nous pouvons examiner différents processus d’interaction des
projectiles incidents susceptibles de conduire & des corrélations entre les émissions électroniques

arriére et avant d’une cible mince.

La possibilité de corrélation entre les émissions électroniques arriere et avant d’une cible mince
doit étre reliée a la nature des processus de dépot d’énergie de I’ion incident dans le solide. En effet
il ne faut pas considérer une perte d’énergie moyenne le long du parcours de 1’ion, mais un ensemble
de collisions successives avec les électrons du solide, se produisant & des distances moyennes égales

au libre parcours moyen de l’ion.

Considérons par exemple le cas d’un projectile ne changeant pas de nature dans le solide (comme
des protons) et ne subissant qu’une seule collision avec un électron du solide (libre parcours moyen
grand devant ’épaisseur de la cible). L’électron de premiére génération qui a acquis une énergie §F
lors de la collision projectile-électron, va a son tour céder une partie de son énergie dans des interac-

ions inélastiques, générant ainsi une cascade d’électrons secondaires. Pour un nombre total donné
t last , t de d’élect d P bre total d

d’électrons produits dans la cascade, le nombre d’électrons émis par chacune des faces de la cible est
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défini par 'intersection du volume de cascade par chacune des faces. I1 dépend donc de la profondeur
a laquelle a eu lieu la collision initiale projectile-électron. En conséquence I’émission électronique
arriere et ’émission électronique avant ne sont pas indépendantes. Il est évident néanmoins que
cette situation correspondant & une collision unique & grand transfert d’énergie est loin de la réalité
des interactions d’ions d’énergie de 'ordre du MeV dans les solides. Le grand nombre de collisions
subies par un ion incident lors de la traversée d’une cible solide, méme d’épaisseur voisine de 100 A,
fait disparaitre la possibilité d’observer des corrélations entre émission arriére et émission avant.
Le cas de projectiles composites, qui changent de nature au cours de la traversée de la cible solide,
constitue une situation quelque peu différente, qui peut étre illustrée par 'exemple des atomes H
incidents de 2.2 MeV. Les atomes HY vont pour le plus grand nombre subir des ionisations dans
le solide. Le faisceau émergent est ainsi constitué essentiellement de protons (la fraction de neutre
émergent est seulement de 310 %) et nos expériences ont montré qu’environ 50 % des électrons
perdus par les atomes H? sont également transmis 3 travers la cible. L’émission électronique arriére
induite par des H? incidents est en fait la somme des contributions d’un atome H? avant ionisation
(sur une profondeur moyenne preés de la surface égale A son libre parcours moyen (A ~ 30 A)), d’un
proton et d’un électron apres ionisation (depuis la profondeur Ay jusqu’a la profondeur moyenne
d’échappement des électrons (As, =~ 100 A)). Par contre émission avant est dans 50 % des cas la
contribution d’un proton seul et dans 50 % des cas la somme des contributions d’un proton et d’un
électron. On concgoit alors aisément que les émissions arriére et avant dépendent de la profondeur
4 laquelle a eu lieu l'ionisation de H°. Pour une ionisation prés de la surface d’entrée, ’émission
arriére est élevée, pratiquement égale a la somme des émissions induites par un proton et un électron.
Par contre ’émission avant est plus probablement égale & celle d’un proton seul, car 1’électron du
projectile subit un grand nombre de diffusions tout au long de son trajet dans la cible et a donc
peu de chances d’atteindre la face de sortie de la cible. A I'inverse pour une ionisation ayant lieu en
profondeur dans le solide, I’émission arriere est d’autant plus faible que la contribution relative des
atomes H est importante car ces atomes produisent une émission électronique limitée du fait de
I’écrantage mutuel du proton et de I’électron lié. L’électron du projectile, qui a alors une épaisseur
de cible plus faible & traverser, a une grande probabilité d’étre émis & I'avant et de produire ses
propres électrons de cascade pres de la face de sortie de la cible. En conséquence 1’émission avant
est plus probablement la somme des contributions d’un proton et d’un électron. En résumé, une
intense émission électronique arriere, associée & une émission électronique avant réduite, est plus
probablement le résultat d’ionisations des atomes H? preés de la surface d’entrée de la cible, alors
que la situation inverse est plus probablement imputable & des ionisations se produisant plus en
profondeur dans la cible. Nous aurons 'occasion de discuter plus en détail I'incidence des différents
processus d’interaction des atomes H° sur 1’émission électronique de cibles minces de carbone dans

le chapitre suivant.
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Emission électronique induite par
3. des atomes HY

) 7 7 . 7,7 . 7 N ’
ES TECHNIQUES EXPERIMENTALES que nous venons de décrire ont été appliquées & 1’étude

de la multiplicité des électrons émis simultanément par les deux faces de feuilles minces

de carbone, lorsque celles-ci sont bombardées par des atomes H® d’énergie comprise entre

S

0.27 et 2.2 MeV. Cette étude repose sur une comparaison avec 1’émission électronique induite par des
protons dans les mémes conditions expérimentales. Le processus d’ionisation de ’atome H au cours
de ses interactions avec les électrons des cibles solides fait que ce projectile constitue un exemple
simple de projectile composite. L’émission électronique induite par les interactions simultanées dans
le solide de trois projectiles différents de méme vitesse, des atomes H®, des protons et des électrons,
peut cependant étre étudiée en détail grace a 'emploi d’une technique de coincidence.

Nous présenterons ainsi certaines particularités de ’émission électronique secondaire associée aux
H émergeant des cibles, concernant notamment les rendements mesurés pour des H traversant la
cible sans avoir perdu leur électron et pour des H® ayant subi au moins un échange de charge. Nous
verrons aussi que 1’électron perdu par le projectile incident ou encore la capture d’un électron par
un proton pres de la face de sortie ont des conséquences sur le rendement électronique de la face
avant.

Nous avons adopté la convention de notation suivante: les indices g et p sont utilisés pour
différentier les quantités mesurées aux angles arriére par rapport & la direction du faisceau (exem-
ple: le rendement yg) des quantités mesurées aux angles avant (exemple: le rendement yr). Les
projectiles incidents et émergents sont donnés entre parentheses. Par exemple yg(H, H') représente
le rendement arriére d’une cible bombardée par un faisceau de H® et mesuré en coincidence avec des
H* émergents, et bg(H™,H") représente le parametre b de la loi de POLYA ajustant la distribution
des électrons secondaires émis par la face arriére d’une cible, mesurée pour des protons incidents et
émergents.

Nous appelons “cible mince” une cible de carbone évaporé d’épaisseur d = 145 A, et “cible
épaisse” une cible de carbone d’épaisseur d = 1180 A. Ces deux cibles étant inclinées de 45° par
rapport au faisceau incident, leurs épaisseurs inclinées sont donc 145 x v/2 = 205 A pour la cible
mince, et 1180 x /2 = 1670 A pour la cible épaisse.
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3. Emission électronique induite par des atomes H0

3.1 Fraction de H° a I'émergence d’une cible mince

Lorsqu’une cible solide ou gazeuse est bombardée par un faisceau de protons ou d’atomes d’hydroge-
ne, le faisceau émergent contient une fraction d’atomes d’hydrogene neutres. Au sein de la cible, les
ions Ht peuvent capturer des électrons, les atomes H? ont la possibilité de s’ioniser en produisant
un proton et un électron de méme vitesse. Ainsi, le faisceau émergeant d’une cible est composé de
trois types de projectiles: des protons, des atomes d’hydrogene ainsi que des électrons rapides, dans
des proportions variables et dépendant de différents facteurs comme la vitesse initiale, I’épaisseur de
la cible, et les fractions initiales de Ht et de H°. Chacun de ces projectiles jouant un réle différent
dans les processus d’émission électronique secondaire, on comprend qu’il soit donc nécessaire de
connaitre la composition d’un tel faisceau.

Afin de quantifier les processus d’échanges de charge qui ont lieu dans la cible, nous util-
isons les sections efficaces de perte et de capture électronique, notées respectivement o, et o.
La détermination de ces sections efficaces permet d’évaluer la fraction de ces projectiles neutres a
I’équilibre, notée ¢y(c0), au moyen du simple rapport [6]:

Oc

$o(o0) = (3.1)

Oc+ Oy

Les quantités ¢o(x) et ¢1(z) représentant les fractions de H? et HT a une profondeur x dans la cible

sont reliées par les relations:

dpo(z) = —do(z)o¢N dz + ¢1(z)o.N dz (3.2)
d1(z) = go(x)oeN do — dr (2)oeN da (3.3)
ou N désigne le nombre d’atomes cibles par unité de volume, et qui conduisent &:
do(z) = o(00) + [po(0) — po(00)] e Nioetor) (3.4)
$1(x) = (1—o(00)) + [$1(0) — (1 — go(00))] e N(oetor) (3.5)

ol ¢p(0) et ¢1(0) sont les fractions initiales d’atomes HO et de protons incidents respectivement.
En utilisant un faisceau d’atomes d’hydrogene HO il est possible d’étudier cette fraction avant
équilibre de charge [10]. La fraction d’atomes neutres ¢o(z) & une profondeur z dans la cible peut

¢o(z) = ¢o(00) + (1 — ¢o(o0)) exp (~Nx(o¢ + oc)) (3-6)

Sachant que pour des protons d’énergie de l'ordre du MeV on a o, < oy, 'expression (3.6) se

simplifie:

do(z) =~ Z—Z+6_‘”N”” (3.7)

Le premier terme de cette équation représente la fraction a I'équilibre ¢, des HO ayant subi
au minimum une perte et une capture électronique. Nous les appelerons les H? reconstitués et les
noterons HY. Le second terme correspond aux H’ transmis & état de charge gelé, que nous noterons
HY.
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Figure 3.1 : Sections efficaces de perte électronique (o¢) de H® et de capture électronique (o.) de HT
dans du carbone en fonction de l’énergie incidente E. Les points représentent les données expérimentales de
TOBUREN et al. [24] et de GAILLARD et al. [10], les courbes représentent les expressions analytiques de oy

et o, déterminées par NAKAI et al. [18].

Expérimentalement, CHATEAU-THIERRY et al. [5] ont observé que dans différentes cibles solides
dont le carbone, la fraction de neutres a 1’équilibre décroit fortement avec I’énergie incidente. D’autre
part, en utilisant des cibles minces de différentes épaisseurs (de 5 & 40 pg/cm?), ils ont également
constaté que la fraction de projectiles neutres a 1’équilibre était indépendante de 1’épaisseur de
la cible. L’équilibre de charge d’un faisceau de protons est donc atteint tres rapidement, sur des
profondeurs inférieures & 5 pg/cm?. TOBUREN et al. [24] donnent une détermination indirecte de
oy et o, dans le carbone. Ces valeurs sont déduites de mesures des sections efficaces dans des
cibles gazeuses d’hydrocarbures et d’oxyde de carbone en utilisant la loi d’additivité des sections
efficaces sur chacun des composants de ces molécules. Pour des énergies incidentes supérieures a
300 keV /u, CrOsS [6] a comparé la fraction de projectiles neutres déduite des sections efficaces de
TOBUREN 4 la mesure donnée par CHATEAU-THIERRY [5]. Sa conclusion est que les processus de
capture et de perte électronique peuvent étre calculés pour une cible solide & partir des sections
efficaces déterminées pour une cible gazeuse. Cependant, ceci n’est valable que pour des projectiles
rapides pour lesquels les sections efficaces ne dépendent pas des niveaux de valence des électrons liés
au solide. Les sections efficaces de capture et de perte électronique dont nous disposons, déduites
d’expériences sur des cibles gazeuses et solides [24] [10] étant trés proches, nous utiliserons donc
leurs formulations analytiques, déterminées par NAKAI et al. [18] et représentées graphiquement
sur la figure 3.1.

A partir des sections efficaces d’échange de charge il est possible de calculer la variation de la

fraction de neutres pour un faisceau incident de H° en fonction du temps de passage t (t = /v, v est

- 71 -



3. Emission électronique induite par des atomes H0

100% -

10% —+ 4

200keV |

1% . 300 kev |

= i . 500 ke

& I - 700 keV |

0.1% —+ . 4

g 1Mev -

i 15MeV |

0.01% —= 2MeV_
0.001% | | |

0 1 2 3 4

t[fs]

Figure 3.2 : Evolution de la fraction ¢o de neutres d’un faisceau incident de H en fonction du temps t de
passage dans du carbone pour différentes énergies incidentes. Les points correspondent pour chaque énergie
auz temps de passage dans la cible mince de carbone de 145 A (inclinée a 45° par rapport au faisceau incident)

et représentent la fraction de neutres a la sortie de la cible. Les pointillés servent a guider le regard.

la vitesse incidente du projectile). Les résultats de ce calcul pour des faisceaux incidents de H? de
différentes énergies sont montrés sur la figure 3.2. La fraction de neutres décroit exponentiellement
pour les temps de passage courts et se stabilise & une valeur constante qui correspond & la fraction de
neutres a 1’équilibre de charge. La rapide décroissance de la section efficace de capture avec 1’énergie
incidente (cf. figure 3.1) se traduit par une fraction de neutres & 1’équilibre qui diminue pour
des énergies incidentes croissantes. Les points sur les différentes courbes ¢g(t) correspondent aux
temps de passage des projectiles dans la cible mince de 145 A, calculés pour les énergies incidentes
correspondantes. On constate que pour des énergies inférieures & 1 MeV le faisceau émergent a
atteint 1’équilibre de charge dans la cible, alors que pour des énergies supérieures & 1 MeV le temps
de passage dans la cible est trop court pour que I’équilibre de charge soit atteint. A ces énergies
élevées 'augmentation de la fraction de neutre & 1’émergence de la cible est due aux atomes H°

incidents qui n’ont pas subi d’ionisation dans le solide et qui sont transmis & travers la cible.

Pour un faisceau de H? incidents d’énergie E, nous avons calculé les fractions de neutres recons-
titués ¢o,(F,d) et & état de charge gelé ¢ (E,d) a I’émergence de notre cible mince de carbone.
Leur somme ¢q(FE, d) est la fraction totale de neutre en sortie de cible mince. La fraction totale de
neutres en sortie de cible épaisse (d = 1180 A) est égale & la fraction de neutres & I’équilibre de

charge. Les résultats sont montrés sur la figure 3.3, les valeurs pour les énergies incidentes que
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Figure 3.3 : Evolution de la fraction de neutres reconstitués ¢o.(E,d) et de neutres a état de charge gelé
pot(E,d) d'un faisceau de H® incident sur une cible mince de carbone d’épaisseur d = 145 A, inclinée de 45°
par rapport au faisceau, en fonction de l’énergie incidente E. La courbe en trait plein représente la fraction
totale de nmeutres sortant de cette cible mince, tandis que la courbe en pointillés représente la fraction de

neutres en sortie de la cible épaisse (1180 A) qui est égale d la fraction de neutres a ’équilibre de charge.

nous avons utilisées sont rassemblées dans le tableau 3.1. Dans ce tableau nous avons également
donné les valeurs du libre parcours moyen \g des atomes H® (A = (Noy)™!) et le pourcentage
d’atomes H° transmis dans le nombre total de neutres émergeant de la cible mince. On peut noter
que pour des énergies incidentes supérieures a 1.25 MeV, qui correspondent & des libres parcours
moyens de H? supérieurs & 20 A, la fraction d’atomes transmis n’est plus négligeable et représente

plus de 95 % du faisceau de neutres émergents & partir de 2 MeV.
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E [keV/uma] || Xo [A] | dor(E,d) | do:(E,d) | ¢o(E,d) | a(E,d)
270 84| 161072 | 9.0107° | 1.61072 0%
500 11.8 | 261072 | 4.8107% | 2.61073 0%
750 15.5 | 1.0107% | 1.6107° | 1.01073 0%
1 000 19.0 | 4.4107% | 2.8107° | 4.7107* 6 %
1250 224 | 251074 | 1.410°* | 3.910°* 36 %
1 500 256 | 1.6107% | 42107* | 5.8107* 73 %
1 800 204 | 99107% | 1.1107® | 1.21073 92 %
2 000 31.9 | 7.6107°% | 1.9107% | 2.01072 96 %
2 200 34.2 | 5.9107°% | 3.0107% | 3.01072 98 %

Tableau 3.1 : Cas d’une cible mince de carbone évaporé d’épaisseur d = 145 A inclinée de 45° par rapport d
un faisceau incident d’atomes d’hydrogéne neutres d’énergie incidente E : évolution du libre parcours moyen
Xo d’un HO, de la fraction reconstituée ¢o, de H®, de la fraction de neutres d état de charge gelé ¢o; ainsi
que de la fraction totale de neutres ¢g en sortie de cible. La derniére colonne représente le pourcentage o de

HO 4 état de charge gelé par rapport au nombre total des H® émergeant de la cible.

3.2 Emission électronique associée aux protons émergents

Nous allons présenter tout d’abord les résultats de I’émission électronique secondaire mesurée en
coincidence avec les protons émergeant des cibles de carbone pour des faisceaux incidents de H? et de
protons. La fraction de neutres dans le faisceau émergent est trés faible en raison de la valeur élevée
de la section efficace de perte électronique oy, comme nous ’avons vu dans le paragraphe précédent.
Apres traversée des cibles, la fraction de projectiles neutres la plus élevée dans nos expériences
était de 1.6 % seulement (cf. tableau 3.1 p. 74) et correspondait & la composition du faisceau
émergent de plus basse énergie (270 keV/uma). Dans ces conditions expérimentales, on peut donc
considérer que les rendements électroniques mesurés en coincidence avec tous les états de charge
émergents sont caractéristiques des protons de sortie. Des spectres expérimentaux caractéristiques de
’émission arriére induite par des atomes H? de différentes énergies et les distributions électroniques

des électrons émis correspondantes sont montrés sur la figure 3.4.

3.2.1 Emission électronique arriére

La figure 3.5 montre I’évolution des rendements électroniques mesurés avec la cible mince et la cible
épaisse en fonction de ’énergie incidente. Les rendements électroniques yg(H?, HT) et yg(Ht,HT)
pour des atomes HC incidents et des protons incidents correspondent & des mesures réalisées en
coincidence avec les protons émergents.

L’indépendance de yg(H',H") vis-a-vis de P'épaisseur de la cible indique que la profondeur
moyenne d’échappement des électrons A, est inférieure a I’épaisseur de la cible la plus mince, donc
inférieure & 145 A.

D’autre part, nous avons aussi vérifié la relation de proportionnalité entre le rendement électr-

onique induit par des protons et la perte d’énergie des protons incidents S, (H™). Les valeurs utilisées

- 74 -



3.2. Emission €lectronique associée aux protons émergents

40% -
35% -
30% -
25%-
20%

40%1 15% |

35%1 10%

30% | . H 270keV/u

25% %L I ﬂ [l
4 5 6 7

T T T T
0 1 2 3

8 9 10 11

20%
40%-|
15%
35%-|
10%
30%-|
5% 500 keV/u
25%-
8 I O O e P
20%- 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1
0% — 15%|
35%- 10%4
30%- %4 1MeV/u
25%- 0 ’_‘ I s e T
6 | | ; . ; ; ; ; ; : :
S Lol 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 1
15%
10%
5% H 22MeViu
0%+ : . . : ALl cn e o !
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11

E=210keV

E=500keV

Figure 3.4 : Exemples de spectres de I’émission électronique secondaire arriére induite par des atomes H°

de différentes énergies et distributions statistiques des électrons émis correspondantes.
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Figure 3.5 : Rendements arriére yg(HY,HY) et yg(H?,H*) obtenus en fonction de l’énergie incidente E
pour les cibles mince et épaisse avec des protons et des atomes d’hydrogéne incidents, en coincidence avec

des protons émergents, et comparaison avec le pouvoir d’arrét du carbone.

pour la perte d’énergie sont celles données par ANDERSEN et al. [1]:
ye(HT,HT) = ApS.(H") (3.8)
La valeur du parametre Ap ainsi déterminée est compatible avec de précédentes déterminations :
Ap = 0.44+0.02 A/eV (3.9)

Dans le cas de projectiles incidents neutres, les rendements électroniques vz (H?, HT) sont éga-
lement indépendants de I’épaisseur des cibles, ce qui est en accord avec la faible valeur du libre
parcours moyen Ao des HO dans le carbone, qui varie de 8 A & 270 keV jusqu’a 34 A 4 2.2 MeV (cf.
tableau 3.1).

Les rendements électroniques induits par des H? plus élevés que ceux induits par des protons
peuvent s’expliquer par le fait que les électrons du projectile perdus lors de l’ionisation du H°
contribuent au rendement arriere par ’émission électronique qu'’ils engendrent, et aussi par leur
taux de rétrodiffusion [4]. On peut se demander si I’émission électronique produite par H® n’est pas
tout simplement la somme des contributions d’un proton et d’un électron indépendants. En utilisant
les distributions électroniques d'un proton {W, (H*)} et d'un H® {W,,(H")}, on devrait si c’est le
cas trouver la distribution de I'électron incident {W, (e~ )} par simple déconvolution [3]:

Wi (H%) — 500, Wi(HF ) Wa—i(e”)

Wa(e™) = A (3.10)
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avec pour premier terme:

0
Wole™) = % (3.11)

Cette procédure conduit & un échec total car dés le second terme nous trouvons Wi(e ) < 0 pour
toutes les énergies incidentes, sans que cela soit imputable & un manque de statistique des spectres.
Donc I’émission électronique secondaire arriére des H? ne résulte pas des interactions indépendantes
d’un proton et d’un électron. Cette premiére observation montre que I’écrantage mutuel de la charge
du proton et de ’électron lié du H® avant ionisation doit étre pris en compte dans I’estimation des

différentes interactions avec les électrons des cibles.

Profondeur d’échappement des électrons secondaires

La comparaison de 1’émission électronique secondaire arriére induite par des HT et des H? permet
d’estimer la valeur de la profondeur moyenne d’échappement A, des électrons secondaires, introduite
par STERNGLASS dans son modéle semi-empirique [23]. L’estimation de A est importante car elle
donne l'ordre de grandeur de la profondeur sur laquelle ’état de charge du projectile incident doit
étre considéré en détail. Comme cela est généralement admis, nous avons considéré que Ag. est une
grandeur indépendante du projectile ainsi que de sa vitesse, au méme titre que la distribution en
énergie des électrons secondaires. Nous avons utilisé pour nos calculs les valeurs expérimentales de
I’émission électronique arriére de la cible épaisse (1180 A inclinée & 45°) soumise & un faisceau de
HO incident et & un faisceau de protons.

Dans le domaine de vitesse de notre étude, la section efficace de perte électronique o, étant tres
supérieure a la section efficace de capture o, le processus de capture sur la profondeur \s a été
négligé.

Le nombre d’électrons secondaires émis par un H incident dépend de la profondeur z & laquelle
il a été ionisé. Avant ionisation, il semble raisonnable de penser que son taux d’émission secondaire
est petit devant celui d’un proton, car la participation de I’électron incident se limite & I’écrantage
du H*, et limite donc les collisions proton-électron aux petits parametres d’impact. Aprés ionisa-
tion, on peut aussi faire I’hypothese que les constituants du HY contribuent de facon indépendante
a la production d’électrons. A partir de cela, nous pouvons calculer la dépendance du rapport
Y (H®) /v(HT) en fonction de la vitesse (7,,(H°) est le rendement électronique mesuré) comme cela
a déja été fait par GHOSH et KHARE [11].

Le nombre d’électrons secondaires diis & un projectile donné et provenant d’une profondeur
comprise entre z et z + dz (la cible étant inclinée de 45°) s’écrit :

Y —x/V2A
dy = z/Virse g 3.12
T A g (3:12)

oil exp(—z/v/2)\s.) Teprésente 'atténuation de la probabilité d’échappement des électrons secondai-
res. L’intégration de la quantité dvy sur I'épaisseur d de la cible (avec d > A,¢) donne le rendement

total y:

d>>ASE
/ dy = 7« (3.13)
0
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Dans le cas d’un HY incident, la grandeur dy,, (H") représentant le nombre d’électrons provenant de
la tranche [z, z + dz] peut étre écrite comme la somme des contributions d'un H° & état de charge
gelé dy(HP), ainsi que des contributions respectives d'un proton dy(H™) et d’un électron dy(e™),
chacun de ces termes étant pondéré par la fraction de neutres et de projectiles ionisés & la profondeur

z considérée :

dyn(H°) = do(z) dy(H) + [1 — do()] dy(H) +[1 — ¢po(2)] dy(e”) (3.14)

La fraction d’hydrogéne neutre ¢o(z) & une profondeur z est donnée par ¢o(z) = exp(—z/Ao) (on
suppose que ¢o(co) = 0) ol Ay est le libre parcours moyen du H® dans le carbone. Les termes
dy(H) et dy(HT) peuvent étre calculés & partir de I’équation (3.12). A ce point, il est important
de signaler que le rendement intégré y(e™) est non seulement di aux électrons secondaires produits
par 1’électron incident, mais aussi a la rétrodiffusion des électrons incidents sur les atomes de la

cible. Sa forme différentielle peut s’écrire:
dy(e”) = dy'(e) +e(x)dz (3.15)

ou dv'(e”) représente les vrais électrons secondaires, et (z) dz la fraction de rétrodiffusés. Alors
que dv'(e”) est donné par 'équation (3.12), la fonction £(z) n’a pas d’expression analytique, mais
son intégrale de zéro & infini, n(e™), représentant la fraction rétrodiffusée pour une cible épaisse, a
été mesurée par HOLZL et JACOBI [12]:

ne”) = /Oooa(m)dz (3.16)

Dans la suite, nous supposerons que 7(e~) est le méme quel que soit I’endroit ou 1’électron est perdu
par le projectile, les parcours des électrons rétrodiffusés étant trés supérieurs a Ag. Le rendement
mesuré v, (H®) peut alors étre calculé en intégrant 'équation (3.14) sur ’épaisseur de la cible

(tres supérieure a Age et Ag):

(3.17.1) (3.17.2)

r— YH®) _o/van ) f —apoy YHT) i X
dym(HY) = e @20 DL oma/V2se gy (1 — ¢72/R0) DL e=2/V2hse gy 4
" V2ise VZhse

(1 — e~2/%0) [% e /V2hee 4 e(z)| dz (3.17)

~ S/

(3.17.3)

ou les termes (3.17.1), (3.17.2) et (3.17.3) représentent les contributions au rendement de
I'atome H°, du proton et de I’électron, respectivement. L’intégration de ces termes sur ’épaisseur d

de la cible donne:

d 2 2
se se
d 1 d 2Xse +V2Xo
3.17.2)dx = HY) —— |\ —— e TR — (V22X A
/0 @172 de = 210 7 a loeXp< 2 Aohee (V2hue + o) x

exp (— \/idAse> + \/5)\56] (3.19)
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/0 "3173)dr = (o) [AO exp (—ﬂl m) — (V2Ase + M) X

\/i)\se + Ao 2 AoAse
exp (— d ) + \/5)\58] + /d (1 - efw/)‘o) e(z) dz (3.20)
V2se 0
et la condition d > A, > Ag est équivalente a:
lim (3.18) = ~(HO) __ N (3.21)
d—00 \/EAse + Ao
V2
li 3.19) = HT) Y 78%¢ 3.22
Jim (3.19) y(HT) NIWES (3.22)
\/§>\se
lim (3.20) = ) — - 3.23
Jim (3.20) (e )\/§A56+/\0 +ne”) (3.23)
en supposant que:
d
/ (1 - efw/’\o) e(z)der =~ nle) (3.24)
0
Le résultat ,,(H%) a donc pour expression:
TlH) = ey (@) + (1- 20 ) () ) ) (329
)\0 + \/5)\58 )\0 + \/§>\se

On peut encore I’écrire en unités de v(HT):
p y

Ym(HY) X y(H) Y V(D)) | nle)
YED) T ot VErey(HT) (1 mﬁxse) (”wﬂﬂ) @)

(3.26)

Afin de calculer le rapport v(H?)/(H") nous avons supposé que le rendement électronique par un
projectile & état de charge gelé est proportionnel & la perte d’énergie: y(H') = AS.(H") et y(H®) =
AS.(H), o1 A (constante dépendant de la cible) est identique pour les deux projectiles. Le rapport
v(H®) /y(H*) varie donc avec la vitesse comme Se(H?)/S.(HT), S.(H®) étant calculé & partir de la
formule de KANEKO [14] (formule (1.8) p. 9). De la méme fagon, le rapport v'(e™)/y(H") peut
étre évalué a I’aide des formules du pouvoir d’arrét de BETHE-BLOCH (équations (1.3) p. 7 et (1.6)
p- 8). Le rapport 7/(e™)/y(H™) calculé varie de 0.25 & 0.2 MeV /u jusqu’a une valeur de saturation
de 0.7 & 2.0 MeV/u. Ce calcul est en bon accord avec le résultat obtenu en utilisant les valeurs de
7' (e™) mesurées dans [12] et nos valeurs expérimentales de y(H™). Finalement, '’expression (3.26)

peut s’écrire:

YY) X o S8.H) I Se(e™) n(e”)
YED) T Mot vIhe S(HT) (1 " H@\se) (1 + Se(H+)> ) (3.27)

La fraction n(e™) donnée dans la référence [12] est quasi-constante et égale & 0.18 (aprés correction
de notre angle d’incidence) sur I'intervalle d’énergie de nos expériences.

Les résultats de nos calculs pour des valeurs de Ay, de 30, 100 et 200 A, et I'infini, respectivement,
sont montrés sur la figure 3.6 ainsi que nos valeurs exérimentales du rapport 7, (H%)/y(HT). Le
meilleur accord est obtenu pour A = 100 A. Tl est aussi indéniable d’aprés la figure 3.6 que le

rapport 7, (H®)/y(H") dépend faiblement de A, pour des valeurs de Ay trés supérieures & Ao.
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Figure 3.6 : Comparaison des rapports arriére expérimentaux et calculés v, (H°)/v(HT) en fonction de

l’énergie incidente.

La valeur limite de ~,,,(H°) est [y(e™) + v(H")], somme des deux rendements pour des protons et
des électrons indépendants. Pour cette raison ;. ne peut pas étre déterminé de facon trés précise.
Toutefois, cette valeur est de I'ordre de grandeur de celle utilisée par GHOSH et KHARE pour ajuster
leurs données expérimentales [11] et correspond aussi & celle qui est rapportée dans la littérature
concernant la microscopie électronique [20, p. 145]. Elle est par contre largement supérieure aux
valeurs couramment utilisées qui avaient été proposées par STERNGLASS (~ 20 A) [23], et qui
correspondent plutét aux libres parcours moyens inélastiques des électrons secondaires.

Il en résulte que le rendement électronique arriere dii & des H? incidents est inférieur & la somme
des rendements d’un électron et d’un proton indépendants, car la plus grande part de la production
électronique démarre seulement & la profondeur moyenne \g. En effet, la contribution des atomes
HO & état de charge gelé reste limitée en raison de la faible valeur de leur libre parcours moyen Ag

par rapport a celle de la profondeur d’échappement ..

Distribution statistique

Nous avons vu dans le chapitre consacré & la description du dispositif expérimental et & ’analyse
des données (cf. chapitre 2 p. 41) que 'accord entre nos distributions expérimentales et la loi
de POLYA était trés bon. La figure 3.7 représente la variation en fonction de I’énergie des valeurs
expérimentales, bg(HT, H) et bp(H®, HT), du parametre b des distributions de POLYA ajustant les
distributions statistiques expérimentales des électrons émis & ’arriere des cibles pour des protons
et des atomes H" incidents. On observe que les valeurs bg(H", HT) sont plus grandes que les valeurs
de bp(H™,H™) et que pour chaque projectile, b croit lindairement avec I’énergie incidente. Cela est
en accord avec I'idée déja évoquée dans le chapitre 1, que ce parametre b des distributions doit
étre relié & la distribution des transferts d’énergie JF des collisions successives projectile-électron

plutét qu’au dépdt moyen d’énergie AE sur la profondeur d’échappement des électrons. En effet
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Figure 3.7 : Variation, en fonction de l’énergie incidente des projectiles du paramétre bp(HT HT)
et bg(H°,HT) des distributions de POLYA correspondant aux distributions statistiques expérimentales de

I’émission électronique arriére pour des protons et des HO incidents.
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Figure 3.8 : Comparaison entre les valeurs expérimentales bg(H* ,HT) des distributions de POLYA et les

valeurs issues des simulations Monte-Carlo de A. DUBUS [8].

le dépot d’énergie AFE est plus faible pour des atomes incidents que pour des protons en accord
avec une perte d’énergie plus faible pour un neutre que pour un proton. De plus il diminue avec
I’énergie incidente en accord également avec la diminution de la perte d’énergie électronique avec
I’énergie. Par contre le transfert d’énergie 6 ' & un électron du solide dans une collision binaire varie
proportionnellement avec 1’énergie incidente. Par exemple & 2.0 MeV, le dépot d’énergie moyen d’un
proton sur 100 A est AE = 240 €V, alors que le tranfert maximal d’énergie dans une collision binaire
est 0 Epyqr = 4.4 keV. On est donc dans le cas ol une seule collision peut produire un grand nombre
d’électrons. Cela se traduit par des distributions des électrons émis qui s’écartent de plus en plus

d’une distribution de PO1SSON quand I’énergie incidente augmente.

Dans le cas des protons incidents nous avons pu faire une comparaison de nos mesures avec
des résultats de simulation Monte Carlo réalisées par DUBUS [8] et correspondant & nos conditions
expérimentales. Les parametres b des distributions de POLYA issus des simulations sont comparés
dans la figure 3.8 aux parametres de nos distributions expérimentales. Les résultats des simulations
montrent comme les résultats expérimentaux ’augmentation de b avec ’énergie incidente. Cepen-
dant, les valeurs obtenues dans les simulations sont plus grandes que les valeurs expérimentales.
Cet écart peut étre attribué au fait que les interactions avec les électrons de valence sont décrites
dans les simulations & partir de la fonction diélectrique de LINDHARD qui s’applique dans le cas des
métaux. Il semble que les valeurs issues des simulations sont plus proches des valeurs mesurées avec

des cibles d’aluminium [2] que des valeurs que nous avons obtenues avec les cibles de carbone. Il
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Figure 3.9 : Corrélation entre le paramétre b de POLYA issu de simulations Monte Carlo et I’écart-type

relatif o(E)/u(E) du dépét d’énergie des protons dans les 30 premiers angstrems d’une cible de carbone [8].

est probable qu’une modélisation du carbone amorphe basée sur des données optiques conduirait &

un meilleur accord entre simulation et expérience.

Les résultats de ces simulations montrent par contre que le nombre d’électrons émis est corrélé
a I’énergie déposée par un proton dans les 30 premiers angstroms de la cible, et ceci pour toutes les
énergies incidentes entre 0.25 et 1.5 MeV. Une autre corrélation intéressante est obtenue entre le
parametre b de POLYA et la dispersion du dépot d’énergie dans ces 30 A. En appelant u(E) le dépot
d’énergie moyen d’un proton d’énergie E et o(E) son écart type, la dispersion du dépdt d’énergie
s’exprime par ’écart type relatif o(EF)/u(E). La figure 3.9 montre la corrélation obtenue entre les
parametre b de POLYA et écart type relatif du dépot d’énergie.

Ces résultats des simulations confirment bien I'idée que le paramétre b des distributions de POLYA
est relié a la distribution des transferts d’énergie dans les interactions successives de 1’ion incident
sur la profondeur moyenne d’échappement des électrons, alors que le nombre moyen d’électrons émis

est fonction du dép6t moyen d’énergie sur cette profondeur d’échappement.
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Figure 3.10 : Rendements avant yp(H*,H*) et v (H?, H) des cibles de carbone des protons et des atomes
d’hydrogéne incidents. Les rendements sont mesurés en coincidence avec les protons émergents. La courbe en

trait plein est la courbe du pouvoir d’arrét pour les protons ajustée auz rendements vp(Ht, HT).
v

3.2.2 Emission électronique avant

Rendement électronique avant

La dépendance en énergie du rendement avant yx(HT, H) et y#(H®, H*) est montrée sur la figu-
re 3.10. Pour des protons incidents, le rendement vz (H™, HT) est identique pour les deux épaisseurs
de cibles. La courbe en trait plein sur la figure 3.10 est le résultat de ajustement de yr(H™,H™T)
par la perte d’énergie du proton dans le carbone (yp(HT,H") = ApS,) et la valeur du coefficient
Ap est Ap =0.49+0.02 A/eV.

Pour des atomes H° incidents, les rendements avant vz (H, H*) de la cible épaisse sont iden-
tiques au rendement avant des protons incidents yr(H™, HT) et suivent donc en fonction de ’énergie
la courbe de la perte d’énergie des protons. Par contre les rendements avant yx(H®, H) de la cible
mince dévient nettement de cette courbe pour des énergies supérieures a 1 MeV. L’augmentation
observée du rendement électronique de la cible mince provient de la contribution & I’émission
électronique de I’électron du projectile libéré lors de Iionisation de H? et dont la vitesse est sensible-
ment la méme que celle du proton résultant. Cet effet de I’électron du projectile a déja été rapporté
par KRONEBERGER et al. [16] dans une étude de I’émission électronique induite par des atomes H°
de 1.2 MeV dans des cibles minces de carbone. L’augmentation du rendement électronique avant
était observée pour des cibles d’épaisseur inférieure & 5ug/ cm?. Dans cette étude les résultats sont

présentés sous la forme du rapport yx(H?, H') /v (H*,HT). A partir des rendements que nous avons
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mesurés & 1.25 MeV avec la cible mince, qui correspond en raison de son inclinaison & 45° & une
épaisseur équivalente de 3.4ug/cm?, nous obtenons un rapport yp(H, H) /yp(H*, H) de 1.25. La
valeur interpolée sur la courbe de variation de yz(H®, H')/yp(H*,HT) en fonction de I’épaisseur
des cibles de la référence [16] est environ 1.35. Nos résultats sont donc en accord avec ceux de
cette étude antérieure de KRONEBERGER et al.

Quand ils pénétrent dans la cible, les H? incidents perdent leur électron trés rapidement en
raison de leur libre parcours moyen trés court: par exemple pour une énergie incidente de 2 MeV,
(Mo =~ 34 A) 80 % des HO incidents ont perdu leur électron & une profondeur de 50 A. Ces électrons
ont ensuite un parcours chaotique dans la cible en raison des grandes déflections angulaires qu’ils
peuvent subir lors des collisions élastiques avec les atomes de la cible, mais leur probabilité de
traverser la cible est non négligeable entre 1 et 2.2 MeV, car leur parcours devient supérieur &
Iépaisseur de la cible [13] [17].

Contribution des électrons perdus des projectiles H°

Quand un électron de projectile quitte la cible, le nombre total d’électrons détectés en coincidence
avec le proton inclut les électrons secondaires produits par le proton émergent et par I'électron
projectile émergent et I’électron projectile lui-méme. Bien que 1’électron projectile soit indiscernable
des électrons secondaires qu’il a produit, nous conviendrons de dire que 1’électron projectile est
toujours inclus dans sa propre production d’électrons sortant de la cible. Le rendement électronique

avant peut s’écrire:
’7F(H07 H+) = 7F(H+, H+) + T67F(e;roj) (3.28)

ou T¢ est la fraction des électrons de projectile transmis, et yr(e,,,;)

comprend 1’électron projectile et

le nombre moyen d’électrons
émis par électron du projectile transmis. Le rendement vr(€,,;)
le nombre moyen d’électrons de cascade vj(e,,,;) qu’il a produits (yr(e,,,;) = 1 + Vi (€,05))-

Nous pouvons déduire les valeurs de Te et y5¢( des distributions statistiques d’émission

e;roj )
électronique secondaire avant mesurées pour des H? et des protons incidents. L’électron et le proton
peuvent raisonnablement étre considérés comme deux projectiles indépendants quand ils arrivent
prés de la face de sortie de la cible. Alors la distribution mesurée { W, »(H®, H*)} peut étre exprimée
comme la convolution de celle d'un proton {W,r(H*,H")} par celle d'un électron {W,x(e,,,;)}-
Celle-ci peut étre calculée & partir des relations suivantes:
0 —
ey = Wer W) =5 War (T, HO Wiy (Gpreg) (3.29)
nF \~proj WOF(H+a H+) '

avec pour premier terme:

_ WOF(HO,H+)
Wor(€prej) = Wop (7 77 (3.30)

La figure 3.11 montre le résultat du calcul de {W}, (e,,,;)} & partir des distributions expérimentales
{Wy,rp(H°, HY)}, {W,,p(H*,H")} dans le cas de projectiles incidents de 2.2 MeV traversant la cible

mince. Le premier terme de la distribution {W} (e

oroj)} Pour n= 0, soit Wy (e

oroj)» Teprésente la
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Figure 3.11 : Distributions expérimentales (histogrammes) des électrons émis & 'avant de la cible mince

par des H® (W,r(HO)) et pour des protons (Wynr(H')) de 2.2 MeV. Distributions W/ (e, .) et Wp(e

proj) proj)

déduites des précédentes.

probabilité pour que ”zéro” électron, résultant des interactions de 1’électron projectile dans la cible,

soit émis , donc Wyp(e,,n;) =1 — Te.

La distribution {W} ;- (

Elle représente la distribution du nombre d’électrons émis par électron du projectile transmis. La

€pr0j)} POUT les valeurs n > 1 est appelée aprés normalisation {Wyr(€,,.0;) }-

valeur moyenne de la distribution {Wy,r(e,,,;

. Le nombre moyen d’électrons de cascade correspondant est donc de 1.3. En

)} de la figure 3.11 est égale & 2.3, elle est égale au
rendement Yr (€,.;)
répétant ce processus avec les distributions expérimentales mesurées entre 1.25 et 2.2 MeV, nous

avons obtenu une valeur de yr(e,,,;)

pratiquement constante sur tout le domaine d’énergie. Cette
indépendance de g (e;mj) en fonction de I’énergie incidente peut étre expliquée par la trés grande
dispersion en énergie et en angle des électrons projectiles quand ils approchent la face de sortie de la
cible. Par contre les valeurs du coeflicient de transmission 7, qui sont montrées sur la figure 3.12
augmentent avec 1’énergie incidente, en accord avec 'augmentation du parcours des électrons avec
I’énergie. Pour des électrons d’énergie inférieure & 1 keV, il n’existe pas de données précises des
parcours dans le carbone. Néanmoins & partir des relations données par KANAYA et ONO [13] on
peut estimer que la valeur de 200 A, équivalente & 1’épaisseur de la cible mince inclinée, correspond
au parcours d’électrons de 600 eV, soit 1.1 MeV/u. Cette estimation est en accord avec le fait
que les électrons de projectile transmis & travers la cible sont détectés pour les énergies incidentes

supérieures & 1 MeV.
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Figure 3.12 : FEvolution de la fraction des électrons du projectile transmise & travers la cible mince en

fonction de l’énergie incidente.

3.3 Emission électronique associée aux neutres émergents

3.3.1 Emission électronique arriére

La figure 3.13 représente la dépendance en énergie du rendement arriere yg(H?, H?) qui differe
notablement de celle du rendement y5(H®, H*). Si en dessous de 1.25 MeV, les rendements arriére
des H? mesurés en coincidence avec des atomes neutres ou des protons sont égaux, pour les énergies
supérieures 4 1.25 MeV la valeur de yg(H?, H%) chute brutalement en dessous de celle de yg(H*, H')
pour atteindre & 2.2 MeV une valeur deux fois plus petite que yg(H*,H"). Dans des simulations
Monte Carlo de ’émission électronique arriere de cibles d’aluminium, DUBUS et al. [7] ont également
obtenu un rendement réduit environ de moitié pour des H? & état de charge gelé par rapport au
rendement des protons.

Nos résultats expérimentaux doivent étre considérés & la lumiére des phénomeénes se produisant
lors de la traversée d’une cible par un H%: ceux-ci peuvent étre des atomes reconstitués par la
capture d’un électron de la cible par un proton ou peuvent aussi étre des atomes transmis sans perte
électronique, & état de charge gelé. Si la fraction de neutres du faisceau incident atteint la valeur
d’équilibre durant la traversée de la cible, les H? émergents sont issus des captures électroniques
ayant eu lieu prés de la surface de sortie de la cible, c’est & dire bien au delad de la profondeur
d’échappement des électrons de la face arriére de la cible. En conséquence, le rendement arriére ne

dépend pas de 1’état de charge du faisceau émergent. C’est ce que nous observons dans le cas du

- 87 -



3. Emission électronique induite par des atomes H0

5 : ‘
L N i
S

i 145 A 1180A ]
L * 0w
I . S v HY)
= (oS 4
1 T VeHUH) =ASH)
3+ ]
£ |
2+ ]
1+ ]
1 . ]
L e 4

0 | |

0 1 2

E;e [MeV]

Figure 3.13 : Rendements arriére yg(H°, H?) et vg(HO, H*) obtenus en fonction de l’énergie incidente
E pour la cible mince et la cible épaisse. La courbe en trait plein donne pour comparaison le rendement des

protons incidents égal a ApS.(HT).

rendement y(H®, H°) pour des énergies incidentes inférieures & 1.25 MeV, aussi bien avec la cible
mince qu’avec la cible épaisse.

Avec la cible épaisse ou la fraction de neutres & I’émergence des cibles est la fraction & 1’équilibre
de charge, le rendement électronique arriére yg(H®, H?) doit toujours étre identique au rendement
vp(H®, HT) pour les énergies supérieures 3 1.25 MeV. A ces énergies des expériences en coincidence
avec les neutres émergents sont difficilement réalisables car les sections efficaces de perte électronique
sont trés grandes et la fraction de neutres & I’émergence des cibles est seulement de I'ordre de 10~*
(cf. figure 3.3 p. 73).

La formule du pouvoir d’arrét de BETHE pour les ions nus a été étendue au cas des ions partiel-
lement épluchés [15] et une formule analytique a été proposée pour des projectiles hydrogénoides
a létat fondamental et dont I’état de charge est gelé pendant toute la traversée de la cible [14]
(formule (1.8) p. 9). Pour un H? incident de 2 MeV & état de charge gelé le pouvoir d’arrét du
carbone calculé 4 I'aide de cette formule est 0.56 fois plus petit que pour un proton. A partir de
cette valeur et du rendement v (H®, H) mesuré & 2 MeV et & 2.2 MeV, on peut calculer la valeur
moyenne du facteur de proportionnalité A entre le rendement arriere et le pouvoir d’arrét S, (H)

du carbone pour des HO:
A% = 0.4140.06 A/eV (3.31)

Cette valeur est & comparer a celle qui a été déduite des résultats des protons incidents (cf. for-
mule (3.9) p. 76): Ap =0.44+0.02 A/eV.
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Figure 3.14 : Rendements expérimentauz arriére yg(H°,HY) et yg(H?,H*) et rendement et yg(H, HO)

calculé en fonction de l’énergie incidente E. La courbe AgS.(H®) représente la variation du rendement
’YB(H07H0)'

Le bon accord entre les valeurs de A% et Ap indique que ce parameétre peut étre considéré
comme une caractéristique de la cible, indépendante du projectile, qui relie I’émission électronique
arriére & la perte d’énergie du projectile incident. Le rendement arriere vg(H°, H?) correspondant
aux H? transmis a été calculé sur tout le domaine d’énergie en utilisant la valeur de Ap déterminée
précedemment dans le cas des des protons. Il est représenté sur la figure 3.14 par la courbe en
trait plein. Afin de reconstituer la dépendance en énergie mesurée expérimentalement de yg(H?, H?),
nous avons besoin de connaitre les rendements yg(H?, H?) diis aux H° reconstitués émergeant de la
cible. Comme nous ’avons discuté plus haut, il est évident que ce rendement est égal & celui mesuré

en coincidence avec des protons:
ve(H°,H)) = 7p(H’,H') (3.32)

Le rendement arriére yg(H?, H?), peut étre écrit comme la somme du rendement di & la fraction
de HY reconstitués et du rendement dii & la fraction de HY transmis, soit pour une énergie incidente
donnée :

g,
vp(HY,HY) = U—ZvB(HO,Hﬂ+vB(H°,H?)exp(—o—eNd) (3.33)

En utilisant les fractions calculées de H® transmis (exp(—o,Nd)) et de H? reconstitués (o./oy)
que nous avons données dans le tableau 3.1 et sur la figure 3.3, nous avons calculé les rende-
ments yp(H, H®) qui sont montrés sur la figure 3.14 et qui reproduisent trés bien les valeurs

expérimentales.
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Figure 3.15 : Rendements avant vr(H°,H®) en fonction de l’énergie incidente E. La courbe en trait plein

donne pour comparaison le rendement des protons incidents égal & ApS.(H™).

3.3.2 Emission électronique avant

La variation avec 1'énergie incidente du rendement avant ;(H® H’) mesuré en coincidence avec
les neutres émergeant des cibles est montrée sur la figure 3.15. Il est évident que les rendements
avant de la cible mince doivent refléter les fractions relatives dans le faisceau de neutres émergents
des atomes reconstitués HY et des atomes transmis HY. On observe bien que pour une énergie
incidente supérieure & 1.25 MeV le rendement avant de la cible mince chute trés rapidement avec
I’énergie, pour devenir inférieur & celui des protons incidents yg(H',HT), et atteindre la valeur
vr(H?, HY) = 0.85 x yp(HT,HT) & 2.2 MeV (& comparer avec le facteur 0.5 obtenu pour 1’émission
arriére). Pour des énergies incidentes comprises entre 0.5 et 1.25 MeV, c’est a dire quand les atomes
HO sortant sont des HY reconstitués, on observe une augmentation du rendement avant aussi bien
pour la cible mince que pour la cible épaisse.

De telles variations avec I’énergie incidente ne peuvent étre dues qu’a des processus d’interaction

différents, nous allons les discuter séparément.

Emission induite par les atomes H° transmis a état de charge gelé

La figure 3.15 montre que 1’émission électronique avant induite par des H? 3 état de charge gelé au
dessus de 2 MeV est inférieure & celle d’un proton de méme vitesse incidente, tout comme ’émission

arriére.
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A partir des rendements mesurés & 2 MeV et 2.2 MeV, la relation de proportionnalité liée au

pouvoir d’arrét pour H® conduit & la valeur suivante pour le coefficient A9, :
A% = 0.71+0.02 A/eV (3.34)

a comparer avec la détermination qui avait été faite dans le cas de protons incidents: Ap =
0.49 £ 0.02 A/eV. L’explication de cette différence peut étre recherchée en considérant plus en
détail I'interaction d’un HY incident avec les électrons de la cible. En ce sens il devient utile de
comparer I’émission électronique induite par un proton et par un H° transmis au moyen du rapport
de leurs rendements yp /5.

En regle générale, la différence entre les rendements électroniques avant et arriere d’une cible
mince est due aux électrons d créés lors des collisions a faible parameétre d’impact projectile-électron
et qui partagent ensuite leur énergie initiale élevée avec beaucoup d’électrons de cascade moins
énergétiques. La distribution des électrons § est anisotrope et trés fortement piquée vers 1’avant, ce
qui conduit & augmenter le nombre d’électrons émis par la face avant, et donc & obtenir un rapport
vr/vB > 1. Cependant, cet effet est limité car la contribution relative des électrons ¢ est petite.

Pour des protons, on obtient expérimentalement :

7F(H+a H+)

— = = 1.1 .
~ 5 (IF, ) (3.35)

Pour des projectiles HY & état de charge gelé, la valeur obtenue & 2.0 MeV est de
= 1.6 (3.36)

Dans ce cas, les collisions distantes & grands parametres d’impact, supérieurs a quelques rayons
atomiques ag disparaissent & cause de I’écrantage mutuel du proton et de I’électron. Les colli-
sions proches de 1’électron du projectile avec les électrons de la cible sont également supprimées
puisqu’elles conduiraient & l'ionisation de H?. Le réle joué par I’électron du projectile incident est
donc uniquement d’écranter le proton. En conséquence, I’émission électronique induite par les H? &
état de charge gelé provient essentiellement des collisions a petits parametres d’impact du proton
du projectile avec les électrons de la cible. Donc la contribution relative des électrons ¢ résultant de

ces collisions augmente, ce qui explique I’augmentation du rapport vr/v5.

Emission induite par les atomes H° reconstitués par capture électronique

L’émission électronique avant induite par des H? reconstitués peut étre mesurée & I’aide d’un faisceau
de protons ou bien de HO, si le faisceau émergent a atteint I’équilibre de charge dans la cible. Avec
les faisceaux incidents de HY, cette situation correspond aux expériences avec la cible mince pour
des énergies inférieures & 1 MeV, et a toutes les expériences réalisées avec la cible épaisse.

Pour expliquer I’augmentation du rendement des H? reconstitués par rapport & celui des protons,
que l’on observe entre 0.5 et 1.5 MeV, nous devons examiner les processus de capture électronique

dominants pour un proton & ces énergies: ce sont la capture AUGER d’un électron de la bande

de valence du solide et la capture d’un électron des niveaux de coeur de l'atome cible [9]. La
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capture d’un électron de valence est importante & basse énergie. Sa section efficace décroit de fagon
monotone avec l’énergie incidente du projectile. La section efficace de capture d’un électron de
cceur par le projectile présente par contre un maximum quand la vitesse incidente du projectile
est égale & la vitesse orbitale de I’électron de 1'atome cible. Les sections efficaces de capture K
calculées [22] présentent une dépendance envers la vitesse incidente qui reproduit assez bien les
expériences. Pour des atomes de carbone, dont ’énergie de liaison de la couche K est de 284 €V, les
captures K deviennent le processus dominant pour des énergies incidentes supérieures a 300 keV. La
désexcitation des atomes de carbone ainsi ionisés se produira ensuite essentiellement par décroissance
AUGER, car le rendement de fluorescence du carbone, donné par I’équation (1.30) page 19, est
égal &: wx =21073.

Etant donné qu’un H° reconstitué émergeant d’une cible doit résulter d’une capture s’étant
produite & une profondeur moyenne Ay de la surface de sortie, la désexcitation par effet AUGER
des atomes de carbone excités contribuera aussi & 1’émission électronique secondaire de la face
avant de la cible, par 1’électron AUGER lui-méme ou par les électrons de cascade qu’il aura eu la
possibilité de produire. La détection d’électrons AUGER en coincidence avec des projectiles ayant
changé de charge a d’ailleurs déja été utilisée pour mesurer les sections efficaces de capture des
électrons des couches internes dans des collisions ions-atomes avec des cibles gazeuses [21]. Dans
notre cas ou la profondeur d’échappement A, est plus grande que le libre parcours moyen Ay du
H?, le rendement électronique mesuré yr(H?, H) est égal & la somme des différentes contributions
dues aux changements de nature du projectile dans la profondeur d’échappement Ag. : les électrons
secondaires produits par un proton sur une profondeur moyenne (\s. — Ag) et par des atomes H°
a état de charge gelé sur une profondeur moyenne Ag. Les électrons AUGER du carbone produits
initiallement de facon isotrope peuvent ensuite éventuellement s’échapper du solide et exciter des
électrons secondaires par collisions inélastiques sur leur trajet depuis la longueur A¢ jusqu’a la
surface. Les rendements v (H?, H?) = vp(H°, HY) mesurés & 1 et 1.25 MeV pour la cible épaisse
different des rendements des protons d’une valeur proche de 'unité (cf. figure 3.15). Comme
I’électron AUGER, de par sa distribution isotrope dans la cible, a une contribution au plus égale a
0.5, cela veut dire que les électrons de cascade contribuent de fagon significative au rendement, en

dépit du fait que les électrons AUGER sont produits pres de la surface de la cible.

3.4 Récapitulatif des aspects particuliers de I'EES induite par
des atomes HY

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté nos expériences sur I’émission électronique secondaire
induite par des atomes neutres d’hydrogene. Dans cette étude nous avons mis en évidence certains

résultats particuliers de celle-ci:

e Pour les projectiles HY transmis & état de charge gelé & travers une cible trés mince de car-
bone, les rendements d’émission électronique arriére et avant sont plus petits que les rende-

ments électroniques induits par des protons de méme vitesse. Cette réduction de I’émission
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électronique qui atteint un facteur deux pour I’émission arriére est due a 1’écrantage de la
charge du proton par ’électron lié de I’atome H°. La différence entre I’émission arriére et
I’émission avant montre quelle part des interactions du projectile avec les électrons du solide
est affectée par l'effet d’écrantage. Ce sont les collisions distantes & trés grand parameéetre
d’impact qui sont supprimées et conduisent ainsi & une augmentation de la part relative des
collisions proches. Les électrons ¢ issus de ces collisions, qui sont émis vers 1’avant auront
donc une contribution relative & ’émission électronique avant plus grande que dans le cas des

protons incidents.

Les électrons perdus par le projectile H? interviennent dans 1’émission électronique avant des
cibles minces et & des énergies incidentes supérieures & 1 MeV /uma, quand 1’électron perdu du
projectile a une énergie suffisante pour traverser la cible et induire des cascades d’électrons pres
de la face de sortie des cibles. La déconvolution des distributions {W,,r(H°, H")} mesurées
pour des H? incidents par les distributions {W,r(H*, H")} mesurées pour des protons in-
cidents permet de calculer les distributions des électrons émis par 1’électron du projectile
transmis en fonction de I’énergie incidente. Cette méthode nous permet aussi d’accéder a la
probabilité de transmission d’un électron a travers une cible mince en fonction de son énergie

incidente.

L’émission électronique secondaire avant induite par des H? reconstitués, c’est a dire qui
résultent de la capture électronique d’un électron du solide par un proton, augmente au dessus
de 500 keV, a des énergies ou les phénomenes de capture se font avec des électrons de la couche
K, de vitesse comparable a celle du projectile. Les atomes de la cible ainsi excités par ces
phénomeénes de capture se désexcitent ensuite par voie AUGER, le rendement de fluorescence
wg des atomes de carbone étant négligeable. Les atomes H? reconstitués qui émergent des
cibles ont capturé leur électron & une profondeur moyenne Ay (Mg <~ 30 A) de la surface de
sortie. Les électrons AUGER émis sur cette profondeur dans 47 stéradians peuvent s’échapper
de la cible et aussi créer des électrons de cascade pres de la surface. Ils participent ainsi &

I’émission électronique secondaire de la face avant de la cible.
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Emission électronique secondaire

induite par des ions moléculaires
4. H3 et HY

’OBJET DE CE CHAPITRE est ’étude de I’émission électronique secondaire de feuilles
minces de carbone amorphe sous 'impact d’ions Hj et H3+ rapides, d’énergie inci-
dente comprise entre 0.20 et 1.0 MeV par proton. Lorsque de tels ions pénetrent dans

un solide, ils se dissocient trés rapidement au cours des interactions avec les atomes du solide. Au
long de leur parcours dans le solide, les ions fragments s’éloignent les uns des autres a cause de la
répulsion coulombienne entre fragments et de la diffusion multiple sur les atomes du solide. Nous
avons présenté dans le chapitre 1 ces particularités de I'interaction des ions polyatomiques avec les
solides et rappelé quelques résultats de mesures de perte d’énergie qui en illustrent les conséquences.
L’explosion des ions polyatomiques intervient pres de la surface d’entrée des cibles, a 'intérieur de
la profondeur moyenne d’échappement des électrons secondaires. L’émission électronique est donc
susceptible d’apporter des informations sur les effets collectifs dans les interactions des ions intacts
dans les premiéres couches atomiques du solide et aussi sur les processus d’interaction des ions
constituants qui sont séparés aprés explosion, mais sont encore si proches les uns des autres que
des effets de corrélation peuvent subsister. L’écart entre le rendement électronique de 1’émission
induite par un ion moléculaire ou un agrégat et la somme des rendements électroniques produits
par ses constituants individuels est généralement appelé “effet moléculaire” ou “effet agrégat”. Avec
I’emploi de cibles minces, ’émission électronique avant est caractéristique des interactions des frag-
ments issus de la dissociation, qui dépendent de leur distance de séparation en sortie des cibles et
donc de I’épaisseur des cibles. En effet on s’attend & ce que la somme des rendements des consti-
tuants indépendants constitue la valeur limite du rendement électronique avant, atteinte pour des
cibles suffisamment épaisses. L’émission avant est donc susceptible d’apporter des informations sur
la portée des effets moléculaires.

Les expériences que nous avons réalisées avec les ions Hy et Hg’ d’énergie supérieure a 200 keV/u

font suite & des études expérimentales antérieures faites a plus basse énergie avec des agrégats
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H;" incidents sur des feuilles de carbone [13] [3]. L’effet agrégat observé dans ces expériences
correspond a des rendements électroniques par constituant de ’agrégat pour les émissions arriere et
avant plus petits que les rendements d’un proton seul de méme vitesse. La dépendance en énergie des
rendements arriére montre que les effets collectifs diminuent pour des énergies incidentes croissantes.
Les effets collectifs sur le rendement électronique avant, dépendants de I’épaisseur des cibles, ne
disparaissent que pour des cibles relativement épaisses, d’environ 3000 A. Un résultat également
intéressant est que les effets collectifs dépendent de la taille de I'agrégat seulement pour les petits
agrégats (n < 9). La réduction de 1’émission électronique cinétique par atome d’un agrégat par
rapport & celle induite par ’ion monoatomique de méme vitesse n’est pas une particularité des
agrégats d’hydrogene. Cet effet a également été observé dans les rendements électroniques arriére
induits par des agrégats d’atomes plus lourds, notamment des agrégats Au,l (1 < n < 5) d’énergie
inférieure & 500 keV /u incidents sur des cibles isolantes de CsI [2].

A partir de ces résultats sur les rendements électroniques, il apparaissait donc intéressant d’en-
treprendre une étude plus détaillée avec des mesures de la statistique de ’émission électronique par
des ions & petit nombre de constituants comme les ions moléculaires Hj et H3 . La configuration de
détection des électrons émis & l'arriére et & ’avant des cibles est la méme que pour les expériences
avec les atomes H°, les cibles de carbone sont également les mémes (cible mince: d = 145 A et
cible épaisse: d = 1180 A). Le détecteur de projectiles le plus proche des cibles (D;, cf. figure 2.1
p- 43) est utilisé car il permet de réaliser les coincidences avec le signal correspondant a la détection
simultanée de tous les fragments transmis & travers les cibles. Les résultats des expériences seront
discutés, comme précédemment, en comparaison aux résultats des mesures réalisées dans les mémes

conditions expérimentales avec des protons incidents de méme vitesse.

4.1 Emission électronique secondaire arriere

Nous allons tout d’abord présenter et discuter les mesures de 1’émission électronique arriere des
cibles de carbone 3 I'impact des ions Hj et H?,,L Des spectres d’électrons expérimentaux obtenus
avec des ions Hj de différentes énergies sont montrés & titre d’exemple sur la figure 4.1 avec les
distributions statistiques correspondantes. On peut noter que les spectres d’électrons correspondent
a la détection d’électrons de grande multiplicité, les événements & “zéro” électron étant tres rares,

et cela d’autant plus que I'énergie incidente est faible.

4.1.1 Libre parcours moyen des ions Hj et HJ

Comme dans le cas des atomes H? incidents, nous devons tout d’abord examiner comment varient
les fractions des projectiles moléculaires HJ et HE,," tout au long de leur trajet dans la cible. La durée
de vie de ces projectiles dans les cibles est une information trés importante qui va nous permettre
d’accéder aux libres parcours moyens A\o(H3 ) et Ao(H) des ions Hy et HJ incidents.

Le groupe “Collisions Atomiques dans les Solides” [5] [6] a mesuré dans des expériences de
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Figure 4.1 : Spectres d’électrons obtenus avec des ions Hi de différentes énergies et distributions statisti-

ques correspondantes.

- 99 -



4. Emission électronique secondaire induite par des ions moléculaires H; et H;'
transmission 3 travers des feuilles minces de carbone d’épaisseur variant entre 2 et 8 ug/cm?, la
durée de vie T des ions H; d’énergie comprise entre 1.4 et 1.2 MeV /u et des ions H3 de 0.8 MeV /u.
Dans ce tres faible domaine de vitesse et pour des cibles trés minces, correspondant & des temps de
passage t inférieurs & environ deux femtosecondes, les fractions d’ions moléculaires transmises ¢(t)

décroissent exponentiellement avec le temps de passage .

s0) = e (1) (4.1)

T

que I’on peut également écrire en fonction de ’épaisseur x du solide traversé et de la vitesse incidente
v:

#o) = exp(-2) (4.2)

TV

Les durées de vie mesurées sont les suivantes:

T(Hf) = 1.7107'%s
7(Hy) = (1.184+0.13)1071¢ 5 (4.4)

On peut en déduire le libre parcours moyen \g des ions moléculaires :
)\O(Hé",z_,,) = T(Hé‘:?))’l) (4.5)

Le tableau 4.1 donne pour les différentes énergies incidentes par proton de nos expériences la
vitesse v/vg (vg est la vitesse de BOHR) en unités atomiques, les temps de passage t4 en femtosecondes
dans la cible mince et les valeurs numériques des libres parcours moyens A\o(Hy ) et A\o(H3 ) des HJ
et des Hg’ dans du carbone. On constate que le libre parcours moyen des ions HE,," est un peu plus
petit que celui des ions H;’ . Mais ces valeurs sont toutefois comparables et sont aussi du méme ordre
que le libre parcours moyen de 'atome H° de méme vitesse (cf. tableau 3.1 p. 74). La durée de
vie de ces différents projectiles peut donc étre considérée comme étant la durée de vie de 1’électron
a Iétat lié.

Pour les ions H;’, CUE et al. ont observé que la fraction d’ions moléculaires pour des temps
de passage dans les cibles supérieurs a 1.5 femtosecondes décroit plus lentement. Cela est di aux
ions moléculaires H;’ qui se reconstituent & I’émergence des cibles quand les distances de séparation
des protons sont trés petites. Ces fractions d’ions H;’ a I’émergence des cibles sont néanmoins tres
faibles. Pour les ions Hj les plus rapides dans nos expériences (1.0 MeV /u) elles sont de I'ordre
de 107 en sortie de la cible mince. Bien évidemment la probabilité de reconstitution d’un ion
moléculaire dépend de sa structure. Il n’est donc pas surprenant qu’elle ne soit pas observée pour
les ions HJ triangulaires. A 1 MeV/u la fraction de Hj transmise & travers la cible mince est
inférieure & 10~°. Ces fractions transmises sont donc tout fait négligeables dans la production des

électrons secondaires.

4.1.2 Résultats de I'émission électronique arriere

La figure 4.2 montre les rendements de 1’émission électronique secondaire arriére de la cible mince

et de la cible épaisse de carbone & 'impact de HJ et H d’énergies comprises entre 150 keV et 1 MeV
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Figure 4.2 : Rendements par projectile incident de I’émission électronique secondaire arriére de la cible

mince et de la cible épaisse de carbone d l'impact de HT, e entre eV e eV/uma.
; t de la cible épaisse d b 3 1% t de HY, Hi et Hf entre 150 keV et 1 MeV,

par proton. Les rendements électroniques induits par des protons incidents ainsi que leur ajustement
par la courbe de pouvoir d’arrét du carbone (d’aprés ANDERSEN et al. [1]) sont également montrés
pour comparaison Les rendements électroniques arriére sont indépendants de I’épaisseur des cibles
conformément & la valeur de la profondeur moyenne d’échappement des électrons Ay de 100 A,
inférieure a 1’épaisseur de la cible la plus mince. Ces rendements électroniques augmentent avec le
nombre de constituants de I’ion incident, leur décroissance avec ’énergie est liée a la diminution de
la perte d’énergie électronique des protons avec 1’énergie incidente.

La figure 4.3 représente les variations du parametre bg de POLYA des distributions de I’émission
électronique arriere de la cible mince et de la cible épaisse de carbone & I'impact de H*, HJ et HF
entre 150 keV et 1 MeV /uma. Nous voyons que les valeurs de ces parameétres augmentent en fonction
de I’énergie et que pour chaque énergie nous avons bg(HT) > bg(HJ) > bg(Hy ). L’augmentation du

parametre bg(H™) a déja été discutée dans le chapitre 3. Pour des énergies incidentes inférieures

E [keV/uma] || 150 | 200 | 270 | 400 | 500 | 600 | 750 | 1000
v/vo [ua] 2.46 | 2.84 | 3.30 | 4.02 | 4.49 | 4.92 | 5.50 | 6.35
ta [fs] 3.81 | 3.30 | 2.84 | 2.33 | 2.08 | 1.90 | 1.70 | 1.47
Xo(HT) [A] 9 11 | 12 | 15 | 17 | 18 | 21 | 24
Xo(HT) [A] 6 7 9 10 | 12 | 13 | 14 16

Tableau 4.1 : Libres parcours moyens Ao(Hy) et A\o(HY) des Hi et des HF, vitesses v/vg des projectiles
en unités atomiques et temps de passage tq dans la cible mince de carbone en fonction de l’énergie incidente

par proton.
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Figure 4.3 : Fvolution des paramétres bg de POLYA des distributions de ’émission électronique arriére de

la cible mince et de la cible épaisse de carbone a limpact de HY, HY et HI entre 150 keV et 1 MeV/uma.

a 500 keV /uma, les valeurs de bB(Hg'B) proches de 0 indiquent que les distributions expérimentales
se rapprochent de distributions de P0OISSON.

4.1.3 Discussion des rendements électroniques arriére

Les rendements mesurés peuvent étre discutés en comparant le rendement électronique pour un
ion moléculaire & la somme des rendements électroniques de ses constituants indépendants. En
particulier, les effets moléculaires exprimés par Rp (H; ) et RB(H;) sont montrés sur la figure 4.4
en fonction de I’énergie incidente par proton. On constate que ces effets sont négatifs, le rendement
électronique d’un ion moléculaire est plus petit que la somme de rendements électroniques des ses
constituants, et qu’ils sont plus importants pour les ions H:}f que pour les ions H; Par ailleurs ils
diminuent pour des énergies incidentes croissantes.

Nous devons rappeler qu'un effet moléculaire négatif sur les rendements électroniques arriere a
I'impact d’ions H et HJ d’énergie inférieure & 200 keV /u a été observé depuis longtemps aussi bien
pour des cibles métalliques que pour du graphite [11] [14] [8] [10]. En négligeant la contribution
des électrons incidents & la production d’électrons secondaires, ce qui est justifié & basse énergie, les
auteurs arrivaient a la conclusion que le rendement électronique par atome d’un ion moléculaire est
plus petit que celui du proton. Par contre pour des ions moléculaires Hy et Hi d’énergies plus élevées
(jusqu’a 1.2 MeV /u), le rendement électronique par proton a été mesuré par ROTHARD et al. [12]
plus grand que le rendement du proton seul, résultat attribué aux électrons secondaires produits

par les électrons incidents. Nos résultats de la figure 4.4 montrent que si 'on tient compte du
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Figure 4.4 : Effets moléculaires Rp(H'et Rp(H1) calculés pour I’émission électronique arriére de cibles

de carbone inclinées a 45° par rapport au faisceau incident.

rendement électronique des électrons incidents, l'effet moléculaire reste négatif jusqu’a 1.0 MeV /u.
Pour discuter ces résultats nous devons considérer que les ions incidents changent de nature lors de
leur pénétration dans le solide.

En particulier, si yp(H™) et yg(e™) sont les rendements mesurés avec des protons et des électrons
de méme vitesse incidente que I’ion moléculaire, nous pouvons définir I’ “effet moléculaire arriére”

par les quantités:

.
Ri(H{) 15(H;) (7)

3yp(HT) + 2yp(e)
Nous avons utilisé pour yg(e™) le rendement arriére de cibles minces de carbone & I'impact d’élec-
trons mesuré par HOLZL et al. [9]. Les ions moléculaires incidents se dissocient dans la profondeur
d’échappement Az, donc au dela de leurs libres parcours moyens \g et les fragments de dissociations
(protons et électrons) contribuent & l’excitation des électrons du solide. L’émission électronique
des faces arri¢re des cibles résulte donc de l'action des projectiles entiers, c’est & dire des Hy
et des H3 sur les profondeurs moyennes A\o(Hy) et Ao(HJ) & partir de Ientrée de la cible, et
de l'action des protons et électrons séparés sur les profondeurs Ase — Ao(HJ) et Ase — Ao(H3),
ou g est la profondeur moyenne d’échappement des électrons. Sur la profondeur moyenne My,
Peffet d’écrantage des protons par les électrons du projectile conduit & une réduction de 1’émission
électronique par rapport a celle de deux ou trois protons indépendants. On peut également considérer

que les électrons liés ne contribuent pas & 1’émission électronique car leurs interactions avec les
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électrons du solide conduiraient & l’ionisation des ions moléculaires. Sur la profondeur moyenne
(Ase — Ao), les constituants des ions moléculaires sont séparés, mais les protons sont toujours a de
tres faibles distances les uns des autres. On peut calculer en effet que sur une profondeur d’environ
100 A, correspondant & A, le temps de passage des projectiles varie entre 1.9 fs & 150 keV/u et
0.7 fs & 1 MeV /u. Pour des temps de passage si courts, les distances entre protons sont pratiquement
inchangées, elles passent de 1.3 A & environ 1.5 A pour les protons de H;’ et de 1.2 Aa15A
pour les protons de Hj (cf. figure 1.3 p. 12) [7]. L’explosion coulombienne des ions moléculaires
a donc un effet négligeable sur I’émission électronique arriére. Les interactions des protons sur la
profondeur (A;e—Ag) doivent alors étre considérées en tenant compte des interférences des sillages des
protons treés proches, car les distances entre protons sont inférieures a la distance d’écran dynamique
A = v/wp. Cela signifie que les charges des protons incidents ne sont pratiquement pas écrantées par
les électrons du solide et que la proximité et la simultanéité de leurs interactions avec les électrons des
cibles conduisent a des effets collectifs. Les conséquences de ce phénoméne sur ’émission électronique
sont difficiles & modéliser. Mais il est raisonnable de penser qu’il peut intervenir dans ’étape de
production des électrons secondaires et aussi dans 1’étape de transport des électrons secondaires

dans le solide jusqu’au franchissement de la surface.

Pour 1’étape de production des électrons secondaires, ces effets collectifs concernent essentielle-
ment les interactions & grand parameétre d’impact, car les protons incidents se comportent vis a
vis de ces collisions distantes comme une charge unique égale a ) Z;. Le dépot d’énergie associé
aux collisions distantes variant en (3~ Z;)2, conduit donc & une augmentation du nombre d’électrons
secondaires lents produits par ces collisions en comparaison a des protons indépendants ) ZZ?. La
réduction du nombre d’électrons émis ne peut alors étre due qu’a I’étape de transport des électrons
secondaires dans le solide. Les électrons lents (E < 25 eV) sont les électrons les plus affectés par la
dégradation de leur énergie dans le transport dans le solide et dans le franchissement de la barriére
de potentiel de surface. Pour expliquer la modification du transport des électrons secondaires, on
peut envisager un pur effet de charge comme déja proposé pour interpréter la réduction des ren-
dements électroniques & 'impact d’agrégats HI [4]. Si on considére la charge d’espace locale créée
par les projectiles incidents, il est évident que les protons fragments d’un ion moléculaire exercent
une force attractive plus grande sur les électrons de basse énergie environnants que dans le cas
d’un proton seul. Cet effet de charge conduit & une réduction de I’émission électronique, réduction

d’autant plus grande que le nombre de protons est grand.

Finalement la réduction de ’émission électronique secondaire a I’impact des ions moléculaires H;’
et H;’ en comparaison a 1’émission induite par leurs constituants indépendants provient en premier
lieu de la contribution limitée des ions moléculaires avant dissociation & cause de I’écrantage des
charges incidentes. Un deuxiéme argument en faveur de cette émission électronique réduite est 1ié a
un effet de charge des protons fragments qui limite le transport des électrons de basse énergie dans

le solide.
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Figure 4.5 : Rendements de I’émission électronique secondaire avant des cibles de carbone induite par des
protons et les fragments des ions HT, Het HI transmis a travers la cible, en fonction de ’énergie incidente

par proton.

4.2 Emission électronique secondaire avant

La figure 4.5 montre les rendements de I’émission électronique secondaire avant de la cible mince
et de la cible épaisse de carbone (épaisseurs de 145 A et 1180 A inclinées de 45°) a impact de H;’
et Hé" d’énergies comprises entre 150 keV et 1 MeV par proton. Les rendements électroniques diis &
des protons incidents et leur ajustement par la courbe du pouvoir d’arrét du carbone sont également
montrés sur cette figure. On observe que les rendements d’émission électronique secondaire mesurés
a l'avant des cibles minces sont supérieurs a ceux des cibles épaisses pour une énergie incidente
supérieure & 200 keV/u, cette différence augmentant avec ’énergie incidente.

Compte tenu des faibles valeurs des libres parcours moyens des ions moléculaires, la dissociation
de ces ions se produit pres de la surface d’entrée des cibles et dans ce domaine d’énergie les électrons
perdus par les projectiles ont des parcours dans le carbone plus faibles que 1’épaisseur de la cible
mince. Nous avons vu avec les atomes H°, dont le libre parcours moyen est comparable & celui des
ions moléculaires, que la probabilité de transmission des électrons des projectiles incidents n’est
observée que pour les énergies incidentes supérieures & 1 MeV /u. Les électrons incidents ne sont
donc pas responsables de 'augmentation du rendement de la cible mince. On peut donc supposer
que la cause de cette différence réside dans les différences de configurations de sortie (distances entre
protons) des protons du projectile entre les cibles mince et épaisse. Ces différences de configuration
peuvent notamment influencer les étapes de production, transport et passage de la barriére de

surface des électrons secondaires.
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Figure 4.6 : Distances des constituants d’yn H*

en sortie de cibles de carbone épaisse (~ 1600 A)
et mince (~ 200 A), et distances d’écran dynami-
que en fonction de l’énergie incidente. Les points
représentent les distances apres explosion coulom-
bienne écrantée, et les barres d’erreur la largeur du

cone de sortie des protons di a la diffusion multi-

ple.
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Figure 4.7 : Distances des constituants d’yn HT

en sortie de cibles de carbone épaisse (~ 1600 A)
dues a l’explosion coulombienne écrantée et a la
diffusion multiple, et distances d’écran dynami-
que en fonction de l’énergie incidente. Les points
représentent les distances dues d l’explosion cou-
lombienne écrantée, et les barres d’erreur l’incer-

titude sur v due a la diffusion multiple.

4.2.1 Explosion coulombienne et diffusion multiple

Nous avons présenté dans le chapitre 1 p. 5 les processus d’interaction des ions polyatomiques avec
I’exemple de la séparation des protons d’un ion diatomique sous 'effet de ’explosion coulombienne
et de la diffusion multiple. Nous avons calculé dans le cas d’une explosion colombienne écrantée
la distance r entre deux protons fragments d'un ion Hy, & la sortie de cibles minces de carbone
d’épaisseur d = 1600 A et d = 200 A correspondant aux cibles que nous avons utilisées dans nos
expériences. Les valeurs r obtenues sont montrées sur les figures 4.6 et 4.7 en fonction de ’énergie
incidente par proton. On peut noter I’'augmentation de la distance r entre les protons avec le temps
de passage dans le solide qui correspond pour une épaisseur de cible donnée 4 une diminution de
I’énergie incidente et pour une énergie donnée a une augmentation de I’épaisseur de la cible. II faut
noter que dans ces calculs la perte d’énergie des protons est négligée. De plus la distance r entre deux
protons représente la distance maximale entre les points d’émergence de la cible, elle correspond
aux ions moléculaires orientés perpendiculairement & la direction d’incidence.

En faisant I’hypothese simplificatrice que la diffusion multiple agit sur chaque proton indépen-
damment de la répulsion coulombienne, on peut exprimer 'incertitude sur la distance r entre deux

protons de la facon suivante:

Ar = \/(dorjo)® + (dan o)’ (48)
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Les incertitudes sur les valeurs de r ainsi calculées sont représentées par les barres d’erreur des
figures 4.6 et 4.7. On peut remarquer que dans le cas d’une cible épaisse la diffusion multiple
qui est le processus dominant pour la séparation des protons, conduit & une tres grande incertitude
sur la détermination de la distance entre protons en sortie de cible. Sur ces figures est également
montrée la variation de la distance d’écran dynamique A avec 1’énergie incidente. Dans le domaine
d’énergie de nos expériences avec les ions H;’, entre 0.25 et 1.0 MeV/u, en sortie de la cible de
200 A la distance entre deux protons est toujours inférieure & la distance d’écran dynamique. On
peut donc s’attendre & ce que les effets de proximité des deux protons interviennent dans tout le
domaine d’énergie. Avec la cible de 1600 A la distance moyenne r supérieure & la distance d’écran
dynamique laisse supposer que les interactions des protons avec les électrons du solide devraient
étre indépendantes.

L’évolution des distances interatomiques des constituants des Hy et H;’ étant comparable durant
les premieres femtosecondes de I’explosion coulombienne simple [7], il en est de méme pour la

diffusion multiple, ces résultats sur les cibles minces et épaisse peuvent étre étendus au cas des Hé"

4.2.2 Résultats et discussion des rendements électroniques d’émission
avant

Pour discuter I’émission électronique avant, il est intéressant de comparer les rendements mesurés
a la somme en unités de rendement électroniques avant induits par des protons indépendants de
méme vitesse. Les électrons incidents ne traversent pas la cible et n’ont donc pas d’influence sur
I’émission électronique de la face avant.

Si yr(H™) est le rendement obtenu avec des protons de méme vitesse incidente que I’ion molé-

culaire, nous pouvons définir I’ “effet moléculaire avant” par les quantités :

X

Re(H}) % (4.9)
+

R (HY) % (4.10)

Les valeurs de Rp(Hy) et Rp(HJ) sont montrées sur la figure 4.8. On observe que les effets
moléculaires avant, comme les effets moléculaires arriére, sont négatifs, qu’ils diminuent avec I’éner-
gie incidente et sont plus grands pour les ions H;,f que pour les ions Hy. L’observation d’un effet
moléculaire est assez surprenant dans le cas d’une cible épaisse car on aurait pu s’attendre & ce
que la distance entre les protons en sortie de cibles soit suffisamment grande pour que les protons
interagissent avec les électrons du solide indépendamment les uns des autres. Un effet moléculaire
négatif a déja été rapporté par ROTHARD et al. [12] qui soupgonnaient alors qu’il pouvait s’agir
d’une erreur systématique dans les mesures de courant utilisées pour déterminer les rendements
électroniques. Nos résultats obtenus avec une technique expérimentale différente confirment bien
leurs valeurs expérimentales. Nous allons examiner plus précisément ces résultats en distinguant le
cas de la cible mince de celui de la cible épaisse.

En sortie de la cible mince, les distances r;; entre protons sont peu différentes des distances

initiales 7y des ions moléculaires. Avec I'exemple de I'ion H montré sur la figure 4.6, on constate
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Figure 4.8 : Effets moléculaires Rp(Hf) et Rp(HY) calculés a partir de I’émission électronique avant des

cibles de carbone.

que sur la plus grande part du domaine d’énergie de notre étude, elles sont également inférieures a
la distance d’écran dynamique A. Avec une cible aussi mince on se retrouve donc pour 1’émission
avant dans une situation comparable & celle de I’émission arriere induite par les fragments des ions
moléculaires apres dissociation, avec 1’électron en moins. La production des électrons se caractérise
par une part accrue des électrons secondaires lents résultant des effets collectifs dans les collisions
distantes projectile-électron cible, mais I’éjection du solide de ces électrons lents est inhibée par
les effets de charge induits par les protons. En plus d’une modification du transport des électrons
dans le solide, il n’est pas impossible que la présence des protons en sortie de cible induise une

augmentation du potentiel local de la barriére de surface.

Les distances entre protons en sortie de la cible épaisse, dues & la répulsion coulombienne
écrantée, sont supérieures & la distance d’écran dynamique A\ = v/w,. Mais ces estimations sont
entachées d’une grande imprécision & cause des effets des diffusions multiples sur les atomes cibles
comme montré sur la figure 4.7 avec I'exemple des protons d’un ion H;’ . De plus il ne faut
pas négliger le fait que, dans le faisceau d’ions moléculaires incidents, toutes les orientations des
molécules par rapport a la direction d’incidence sont équiprobables. Les distances r;; sont calculées
sur I'axe défini par deux protons et supposent que la direction de cet axe est inchangée pendant
toute la traversée des cibles. Il n’est pas impossible que la distance qui intervient dans I’émission
électronique soit la distance entre les points d’émergence des protons sur la face de sortie des cibles.
Toutes ces considérations font que certains impacts d’ions moléculaires peuvent trés probablement
correspondre & des distances de sortie des protons sur la surface assez petites et par conséquent in-

duire une émission électronique réduite par rapport & celle de protons dispersés. Leur contribution
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4.2. Emission électronique secondaire avant

peut expliquer I'effet moléculaire observé en sortie de la cible épaisse car le rendement électronique
résulte de la superposition de toutes les configurations de sortie des protouns.

Si Paugmentation des effets collectifs dans les rendements électroniques avant avec le nombre
de constituants des ions moléculaires peut s’expliquer par I’augmentation de I’effet de charge induit
par les protons proches, leur diminution observée pour des énergies incidentes croissantes releve
d’une autre explication. En fait pour I’émission avant, ’absence d’effet collectif qui se traduirait
par le rapport R = 1 ne peut étre obtenu que pour des cibles beaucoup plus épaisses que celles
que nous avons utilisées dans nos expériences. Avec les agrégats H,' de basse énergie, I'effet agrégat
disparait pour des épaisseurs de cibles de 3000 A [4]. Tant que les cibles sont suffisamment minces
pour que ’émergence de deux protons a faible distance soit un événement probable, le rapport
Rpr =1 ne constitue pas une valeur limite des effets collectifs observés & I’avant des cibles. Il n’est
pas impossible qu’un rapport Rr > 1 puisse étre observé dans certaines conditions expérimentales.
En particulier, pour un ion moléculaire ou un agrégat de taille donnée, une augmentation avec la
vitesse incidente des effets collectifs dans les collisions distantes se traduira par une augmentation
du nombre d’électrons lents produits alors que l'effet d’inhibition dii aux charges positives des ions
devrait plus ou moins rester inchangé. De tels effets de la vitesse sur les interactions collectives des
agrégats ont été prédits par des études théoriques pour des agrégats de plusieurs MeV /u [15]. A ces
énergies incidentes élevées, il faut de plus tenir compte de la contribution & ’émission électronique
avant des électrons des projectiles transmis a travers les cibles.

Nous voyons sur la figure 4.8 que les effets moléculaires observés sont négatifs (sauf pour les
Hy d’énergie incidente de 800 keV /uma sur la cible mince). Dans tous les cas ott R < 1, cela peut
étre di a une modification du transport des électrons secondaires vers la surface, causée par des
perturbations entre les volumes de cascades associés aux protons émergents.

La supériorité des valeurs de R observées sur les cibles minces par rapport aux cibles épaisses
peut provenir de 'augmentation de la production des électrons secondaires. En effet, la distance des
protons en sortie de cible mince r;; est de ’ordre de la distance initiale ro: 7;; =~ 79, et inférieure
a la distance d’écran dynamique: r;; < A\p = v/wp (wp est la fréquence de plasma de la cible)
ce qui implique une augmentation de la production des électrons lents par collisions distantes, qui
est proportionnelle & (3" Z)?2, les protons se comportant comme une charge unique vis-3-vis des

collisions distantes.

4.2.3 Distributions statistiques des électrons émis a I'avant des cibles

Les distributions d’électrons secondaires que nous avons mesurées expérimentalement ont toutes
été ajustées & 1'aide de distributions de POLYA. Nous avons reporté sur les figures 4.9 et 4.10 les
variations en fonction de I'énergie des parametres b de POLYA des distributions expérimentales des
électrons émis & ’avant. L’augmentation du parametre b des distributions de POLYA avec I’énergie
incidente, déja discutée dans le chapitre 3 dans le cas des protons incidents, est également observée
pour les électrons émis par les protons fragments des ions moléculaires H;’ et Hé" en sortie de la cible
épaisse, on remarque cependant que les valeurs de b sont plus petites. En sortie de la cible mince,

les valeurs de b proches de zéro pour les fragments des ions Hj indiquent que les distributions
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Figure 4.9 : Fvolution des paramétres b de POLYA des distributions de I’émission électronique secondaire

avant de cibles de carbone en fonction de I’énergie pour des H* et H incidents.

expérimentales se rapprochent de distributions de POISSON. Pour les fragments des ions H:}f en
sortie de cette méme cible mince, le parametre b des distributions expérimentales égal & zéro, est
caractéristique de distributions de POISSON.

A partir des distributions des électrons émis pour des protons incidents, nous pouvons calculer
quelles seraient les distributions des électrons émis par deux ou trois protons indépendants sortant
simultanément d’une cible. Ces distributions sont obtenues par convolution de deux ou trois distri-
butions élémentaires identiques a celle du proton seul. Une présentation détaillée des propriétés de
la loi de POLYA et notamment des conditions de convolution de plusieurs distributions sont données
dans ’Annexe p. 119. Nous ne présenterons ici que les relations utiles pour la convolution des
deux distributions de POLYA, le calcul pour trois distributions étant similaires.

La convolution de deux distributions obéissant & la loi de POLYA fy, (141, b1) et gn(u2,b2) a pour
résultat une distribution obéissant a la loi de POLYA Py, (u,b) = fn(11,b1) *gn (12, bo) si, et seulement

si:
pibi = pugbs (4.11)

les parametres de la distribution résultante sont alors:

1

b = ———— 4.12
1/b1+1/b2 ( )

p1by H2bo
_ — K272 4.13
I 7, , (4.13)

et I’on vérifie la propriété :

,ub == ,ulbl = /1,2b2 (414)

- 110 -



4.2. Emission électronique secondaire avant

0.30 \ \ \ \
~~ b.(3H") calculé avec 3 H" indépendants
0.25 -+ O b.(H,") C 19ug/cm? _
B p(H,") C2ugem? i o
020 - ® b(H) .
A4 + |
0.15 H °
o 3 ‘
o
0.10 + -
°
O -
0.05 - o o _—— -
g
000 - @O @ T — B -
R
0 200 400 600 800 1000 1200
E,. [keV/u]

Figure 4.10 : Ewvolution des paramétres b de POLYA des distributions de ’émission électronique secondaire

avant de cibles de carbone en fonction de l’énergie pour des HT et H;r incidents.

Inversement, toute distribution de POLYA P, (u,b) peut étre considérée comme issue de la convolu-
tion de deux distributions de POLYA f,(11,b1) et g, (u2,b2) si, et seulement si leurs paramétres p,
Wa, W, b1, ba, et b obéissent aux relations (4.12), (4.13) et (4.14).

La distribution résultant de la convolution des deux distributions égales & la distribution expéri-
mentale des électrons émis pour des protons incidents est caractérisée par sa valeur moyenne p(2H™)

et le parametre b(2H™) qui sont donnés par les relations suivantes:

p(2HT) = 2u(H") (4.15)
b(2HT) = b(%ﬂ (4.16)

On obtient de la méme maniére pour la convolution de trois distributions:

p(3HT) = 3u(H™) (4.17)
b(3H™) = b(%ﬂ (4.18)

Les résultats de ces calculs sont montrés par les courbes (en tirets) de les figures 4.9 et 4.10. 11
est clair que D’allure de ces courbes suit assez bien 1’évolution en fonction de ’énergie du parametre
b des distributions mesurées en sortie de la cible épaisse et differe donc totalement des résultats
obtenus en sortie de la cible mince.

L’analyse des distributions statistiques met donc en évidence que les protons en sortie de cible
épaisse interagissent avec les électrons du solide comme des protons indépendants. Nous devons

cependant noter que 1’égalité sur les valeurs moyennes des distributions n’est pas tout a fait vérifiée

- 111 -



4. Emission électronique secondaire induite par des ions moléculaires H; et H;'

puisque les rendements avant mesurés sont plus faibles (de 5 & 25 % dans tout le domaine d’énergie)
que la somme des rendements des protons. Ce résultat est en faveur de notre interprétation a partir
d’une modification du transport des électrons dans le solide jusqu’a la surface, car ces processus
affectent plus le nombre moyen d’électrons émis que la forme de leur distribution statistique.

Les trés faibles valeurs du parameétre b des distributions en sortie de cible mince sont caracté-
ristiques de collisions individuelles projectile-électron & petits transferts d’énergie §F, conduisant
a la production d’un petit nombre d’électrons secondaires par collision, c’est & dire des collisions
distantes. On obtient donc avec les distributions statistiques des électrons en sortie de cible mince,
une mise en évidence expérimentale des effets collectifs dans les collisions distantes, dis a la proximité

des protons et qui produisent des électrons secondaires lents.

4.3 Conclusion

Nous avons comparé 1’émission électronique induite par des ions moléculaires H; et H;r traversant
des cibles minces de carbone de différentes épaisseurs (de 200 & 1600A) & I’émission induite par des
protons de méme vitesse.

Nous avons observé que I’émission vers l’arriere induite par des ions HQL et H}f est plus petite
que la somme des émissions induites par des protons indépendants de méme vitesse (2 protons ou 3
protons). Cet écart peut s’interpréter a partir des effets de la charge incidente du projectile: d’abord
effet d’écrantage de la charge des protons dans ’agrégat intact, puis contribution de 1’émission
secondaire propre aux électrons et aux protons incidents apres dissocation du projectile.

La réduction de I’émission électronique avant induite par les protons émergeant des cibles dépend
de I’épaisseur des cibles, car elle est fonction de la distance entre protons en sortie de cible. Pour des
protons tres proches, ce qui est le cas de I’émission arriere et de I’émission arriere et de I’émission
avant de cibles tres minces, la réduction observée du rendement électronique est interprétée par
une modification du transport des électrons lents produits par les effets collectifs dans les collisions
distantes.

Nous avons pu définir un critére d’indépendance des protons constituants des ions Hy et H3+ en
sortie de cible uniquement basé sur ’analyse des distributions d’électrons secondaires. Sa validité a
pu étre testée & partir des mesures de I’émission vers ’avant de cibles de différentes épaisseurs. Ce

résultat est généralisable au cas d’un agrégat de n atomes identiques.

-112 -



Bibliographie

[1]

[10]

[11]

H.H. ANDERSEN, J.F. ZIEGLER,
“The Stopping & Ranges of Ions in Matter” —J.F. ZIEGLER Ed., Pergamon Press,
New-York, Vol. 3(1977).

K. BAUDIN, A. BRUNELLE, S. DELLA-NEGRA, J. DEPAUW, Y. LE BEYEC, E.S. PAR-
ILIS,
Nucl. Instr. Meth. B, 117(1996)47.

A. BILLEBAUD,
theése de doctorat, UNIVERSITE Lyon I, (1995).

A. BILLEBAUD, D. DAUVERGNE, M. FALLAVIER, R. KIrscH, J.-C. PoizAT, J. REMIL-
LIEUX, H. ROTHARD, J.P. THOMAS,
Nucl. Instr. Meth. B, 112(1996)79.

N. Cug, N.V. DE CASTRO-FARIA, M.J. GAILLARD, J.C. PO1ZAT, J. REMILLIEUX,
Phys. Lett. A, 72(1979)104.

N. Cug, N.V. DE CASTRO-FARIA, M.J. GAILLARD, J.C. PO1zAT, J. REMILLIEUX,
Phys. Rev. Lett., 45(1980)613.

M.J. GAILLARD, J.C. Po1zAT, A. RATKOWSKI, J. REMILLIEUX, M. AUZAS,
Phys. Rev. A, 16(1977)2323.

D. HASSELKAMP, A. SCHARMANN,
Phys. Stat. Sol. (a), 79(1983)K197.

J. HOoLzL, K. JACOBI,
Surf. Sci., 14(1969)351.

G. LakiTs, F. AUMAYR, H. WINTER,
Europhys. Lett., 10(1989)679.

L.N. LARGE, W.S. WHITLOCK,
Proc. Phys. Soc., 79(1962)148.

-113 -



Bibliographie — Chapitre 4

[12] H. ROTHARD, K. KRONEBERGER, E. VEJE, A. CLOUVAS, J. KEMMLER, P. KOSCHAR,
N. KELLER, S. LENCINAS, P. LORENZEN, O. HEIL, D. HOFMANN, K.O. GROENEVELD,
Phys. Rev. B, 41(1990)3959.

[13] H. RoTHARD, D. DAUVERGNE, M. FALLAVIER, K.O. GROENEVELD, R. KIRSCH,
J.C. Poizat, J. REMILLIEUX, J.P. THOMAS,
Rad. Eff. and Defects in Solids, 126(1993)373.

[14] B. SVENSSON, G. HOLMEN,
Phys. Rev. B, 25(1982)3056.

[15] M VICANEK, I. ABRIL, N.R. ARISTA, A. GRAS-MARTI,
Phys. Rev. A, 46(1992)5745.

- 114 -



5. Conclusion

U COURS DE CE TRAVAIL, nous avons étudié 1’émission électronique secondaire de cibles
solides minces a I'impact de projectiles d’hydrogene monoatomiques, les protons et
les atomes H°, et polyatomiques, les ions moléculaires H et HJ, en liaison avec les

processus d’interaction dans les solides de ces projectiles. La simplicité de ces projectiles & petit
nombre de constituants, protons et électrons, en fait des candidats privilégiés pour des études
précises de I’émission électronique secondaire qu’ils induisent en surface des solides et donc des
processus fondamentaux de leurs interactions dans les solides.

Dans ce manuscrit nous avons tout d’abord rappelé les notions fondamentales régissant la perte
d’énergie électronique des particules chargées rapides dans les solides ainsi que les étapes succes-
sives (production, transport et éjection) qui décrivent le phénomeéne d’émission des électrons sec-
ondaires résultant du dépot d’énergie par les projectiles incidents. L’aspect théorique du phénomeéne
d’émission électronique est abordé avec une présentation de modeéles semi-empiriques développés
pour expliquer la variation du rendement électronique avec le dépot d’énergie d’ions monoatomiques.
Puis nous avons discuté ’aspect statistique de 1’émission électronique en soulignant les informations
sur les processus fondamentaux d’interaction que peuvent apporter les mesures des distributions
statistiques des électrons émis.

Les expériences, réalisées avec les faisceaux délivrés par 'accélérateur VAN DE GRAAFF 2.5 MV
de I'Institut de Physique Nucléaire de Lyon, reposent sur la détection événement par événement
des électrons émis par les deux faces de cibles minces de carbone lorsqu’elles sont traversées par des
projectiles accélérés a des énergies variant entre 0.25 et 2.2 MeV. L’intérét de cette configuration
expérimentale est qu’elle permet de mesurer le nombre n d’électrons émis, y compris la valeur n
égale a zéro, en coincidence avec la détection des projectiles transmis que 1'on peut sélectionner en
fonction de leur état de charge & I’émergence des cibles. On est alors & méme d’associer la multiplicité
des électrons émis avec des processus particuliers d’interaction des projectiles avec les constituants
du solide.

L’analyse des spectres d’électrons expérimentaux résultant de la détection des électrons émis
par des détecteurs semi-conducteurs de silicium, se fait & partir d’un ajustement des pics correspon-
dant & une multiplicité donnée, qui tient compte de la rétrodiffusion des électrons sur les atomes

de silicium du détecteur. Le logicel de dépouillement des spectres que nous avons développé, per-
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met un traitement rapide et quasi automatique des données expérimentales brutes et donne une
comparaison des distributions statistiques mesurées aux principales lois statistiques (loi binémiale,
lois de P0o1ssoN, GAUSS ou POLYA). Ce logiciel est également adapté au dépouillement de spectres
biparamétriques, qui permettent de déceler et d’étudier les éventuelles corrélations entre le nombre
d’électrons émis a I’arriere des cibles & I'impact d’un projectile sur la surface et le nombre d’électrons

émis a l'avant des cibles lors de ’émergence de ce projectile.

Les distributions statistiques des électrons émis que nous avons mesurées dans nos expériences
sont des distributions de POLYA dont les largeurs dépendent de la séquence des transferts d’énergie
dans les collisions successives projectile-électron. Cette caractéristique est particulierement bien
montrée par ’augmentation avec I’énergie incidente de la largeur de nos distributions électroniques
expérimentales que nous avons comparées pour des protons incidents aux résultats des simulations
Monte Carlo réalisées par A. DUBUS. La valeur moyenne des distributions qui correspond au ren-
dement électronique dépend par contre du dépot moyen d’énergie des projectiles sur la profondeur

d’échappement des électrons et peut donc étre reliée a leur perte d’énergie.

L’émission électronique secondaire consécutive aux interactions d’atomes d’hydrogéne dans une
feuille mince de carbone illustre les effets particuliers diis a I'ionisation du projectile. En raison des
faibles valeurs de leur libre parcours moyen dans le carbone (10 A<N<3A pour 0.3 MeV <
E < 2.2 MeV), les atomes incidents sont rapidement ionisés lors de leur pénétration dans le solide.
Le faisceau incident & l’intérieur des cibles est donc constitué de différentes entités, des atomes
H, des protons et des électrons, de méme vitesse. A partir d’une comparaison des rendements
électroniques arriére des cibles de carbone & 'impact d’atomes HO et de protons, qui tient compte
de cette composition du faisceau, nous avons estimé que la profondeur moyenne d’échappement des
électrons secondaires est d’environ 100 A. Les différences entre les rendements électroniques mesurés
en coincidence avec des protons ou des atomes émergents ont été interprétées a partir des fractions
respectives de protons, d’atomes H? transmis & état de charge gelé et d’atomes H reconstitués par

capture électronique.

Pour des atomes transmis & état de charge gelé, les rendements électroniques sont plus petits
que pour des protons de méme vitesse. Cette réduction, qui est de prés de 50 % pour I’émission
arriere, est due & I’écrantage de la charge du proton par 1’électron lié. Les différences observées
entre rendements électroniques arriére et avant montrent quelles sont les interactions des projectiles
qui sont affectées par V’effet d’écrantage: Les collisions distantes & grands parametres d’impact
sont supprimées, ce qui conduit & une augmentation de la part relative des collisions proches. Les
électrons ¢ issus de ces collisions proches et qui sont préférentiellement produits vers I’avant ont
une contribution relative & I’émission avant plus grande que dans le cas des protons incidents.
Avec les atomes HO reconstitués, c’est & dire produits par capture d’un électron du solide par un
proton preés de la surface de sortie des cibles, nos résultats d’émission électronique avant montrent
les effets des processus de capture des électrons de coeur des atomes de carbone. Les captures K,
qui sont le processus de capture dominant pour des protons d’énergie supérieure a 500 keV, sont a
Iorigine d’une production supplémentaire d’électrons secondaires due a la décroissance par transition
AUGER des lacunes K créées sur les atomes de carbone. Les rendements électroniques avant d’une
cible tres mince, d’environ 150 angstroms, montrent que pour des énergies supérieures a 1 MeV,

les électrons perdus par les atomes incidents contribuent eux aussi & la production d’électrons
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secondaires. Les distributions statistiques des électrons émis nous ont permis de déterminer la
probabilité de transmission des électrons de projectiles & travers la cible et le nombre moyen de
leurs électrons de cascade qui sont émis.

Les rendements électroniques induits par les ions moléculaires Hy et Hg’, traduisent les effets
collectifs dans les interactions de ces projectiles, ou de leurs constituants séparés aprés dissociation,
avec les électrons du solide. Ces effets collectifs, fonction des distances entre les constituants des ions
moléculaires, interviennent dans la production des électrons secondaires et aussi dans leur transport
dans le solide jusqu’a la surface de sortie. Les effets moléculaires correspondent & des rendements
électroniques plus faibles que la somme des rendements électroniques induits par les constituants
indépendants. Pour I’émission arriére cette réduction de ’émission électronique est due & 1’écrantage
des charges des protons par les électrons liés avant dissociation des ions moléculaires et a 'inhibition
du transport des électrons lents & cause de la charge d’espace locale créée par les protons tres proches
apres dissociation.

La variation avec ’épaisseur des cibles des effets moléculaires dans ’émission électronique avant,
qui est induite par les protons fragments de la dissociation des ions, met en évidence le role de la
distance de séparation des protons & I’émergence des cibles. Pour une cible trés mince, la réduction
de I’émission électronique est interprétée comme une modification du transport des électrons lents
analogue a celle proposée pour I’émission arriére car les distances entre protons dans ce domaine
de vitesse sont peu différentes des distances initiales. Quand 1’épaisseur de cible traversée est telle
que les protons se sont dispersés dans le solide sous I'effet de la répulsion coulombienne et surtout
des diffusions multiples sur les atomes cibles, la réduction du rendement électronique est plus sur-
prenante car les distributions statistiques des électrons émis montrent que les électrons secondaires
sont produits par des protons indépendants. La réduction du nombre moyen d’électrons éjectés des
cibles ne peut provenir que des étapes ultérieures & la production, c’est a dire leur transport dans
le solide et leur franchissement de la barriere de potentiel de la surface.

En conclusion a ces études expérimentales, nous pouvons dire que 1’étude de la multiplicité des
électrons émis par les surfaces des solides a l'impact d’atomes ou d’ions polyatomiques constitue
une méthode expérimentale performante pour ’étude des processus de dépot d’énergie résultant des
interactions de ces projectiles avec les solides. Avec les atomes d’hydrogeéne et les ions moléculaires
HJ et H3, qui ont déja fait 'objet de nombreuses études, les processus d’interaction dans les solides
(durée de vie, explosion coulombienne, diffusion multiple...) assez facilement modélisables et donc
relativement bien connus, nous ont permis de proposer des interprétations simples des effets observés.
II reste que des effets comparables peuvent étre attendus pour des projectiles polyatomiques plus
complexes, comme des agrégats a plus grand nombre d’atomes ou composés d’atomes plus lourds, et
qu’alors la mesure des distributions statistiques des électrons émis devrait apporter des informations

essentielles pour la compréhension de leurs mécanismes d’interaction dans les solides.
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A. Etude de la loi de Polya

A.1 Introduction

»/ A LOI DE POLYA est utilisée avec succes dans le cadre de ’'Emission Electronique Sec-

ondaire pour ajuster les distributions expérimentales de probabilités P(n) = W,, [5].

Cette loi est définie par deux parameétres, sa moyenne y et un parameétre b qui traduit
son élargissement par rapport & la loi de POI1SSON, qu’il s’agit de relier aux grandeurs physiques
intervenant dans le phénoméne d’émission électronique secondaire. Si la valeur moyenne de la dis-
tribution est facilement identifiable au rendement électronique, la signification du parametre b est
plus délicate et toujours sujet de débat [2] [1].
D’aprés KOROLIOUK [4, p.105], la loi de POLYA sert & décrire les expériences de nature suivante:
“On dispose d’un urne contenant Np boules blanches et N(1 — p) boules noires. On tire au
hasard une boule puis on la replace dans l'urne avec s nouvelles boules de méme couleur. La variable
aléatoire & désigne le nombre de tirages d’une boule blanche dans une série de n tirages. Cette loi
est largement utilisée pour la simulation des épidémies.”

Elle s’écrit :

B k' bb+s)...[b+ (k—1)sle(c+s)...[c+ (n—k—1)s]
Ple=k} = nl(n — k)! N(N +35)...[N + (n—1)s] (A-1)

avec b= Npet c=N(1—p)
Si, de plus, n < N, alors:

PlE=k} ~ —tmrb - (A2

A.2 Obtention de la loi de Pdlya

Dans le présent travail, nous utiliserons une autre forme de cette distribution, obtenue par compo-

sition d’une loi de POISSON avec une loi gamma [3, p.57].
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La loi de POISSON s’écrit (u > 0):

Pap) = et (A3)

et la loi gamma a pour expression (x > 0,a > 0,n > 0):

1 n.n—1_—ax
= — A4
) = e le (A9
En composant ces deux lois, il vient :
P, = Poisson o y,(a,n) (A.5)
= /Ooewiv—pia"mnleawdx (A.6)
0 p! I'(n) .
= O [ttt gy (A7)
T'(n)p! Jo
or:
L I'(n)
" e Pdr = A8
/ i (A38)
donc:
o"T'(p
A7 A
AT < Toypl(a+1pm (4.9)
an
= p!(a+1)p+nx(p+n—1)...n (A.10)
LA T Al
= ey LOFED (A1)
P a1, 2p 1
= @(1 + Loy @) [Ha+G-1)-) (A.12)
p! n P n

en posant y =naetb=1/n,ona pu>0et 0 <b<1etil vient:

1
Pélya,(u,b) = Poisson o y,(bp, 5) (A.13)
P 1
Pélya,(u,b) = F(l +bp) P JJ(1+ (6 — 1)b) (A.14)
’ =1

A.3 Convolution de deux lois de Pélya

La somme de deux variables aléatoires obéissant & la loi de POLYA est intéressante & calculer, car
elle est la signature de deux événements stochastiquement indépendants’; par extension, il serait

utile de généraliser ce résultat & n distributions.

Dans le contexte de notre étude, cela revient & chercher la distribution résultante de ’action de n projectiles

n’interagissant pas mutuellement.
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On calcule le résultat de la convolution de deux distributions quelconques de POLYA & ’aide du

produit de leurs fonctions caractéristiques? [6] :
on pose: X = Pdlya(u,b) (A.15)

E(s¥) = i sPP(X = p) (A.16)

/b 1
= ) s / x5 le T gy (A.17)

p>0 p' I‘ 1/b)
1/b
= /0 e_weswx‘—le—buw(bﬁ)/b) d (A.18)
/b roo

N gﬁ)/b)/) e dy (A.19)

_ w'r T(/b)

- (1/b)( b — )i/t (A.20)
Fe(Pélya(u, b)) = (1+ )l/b (A1)

by

Le produit des fonctions caractéristiques de deux variables aléatoires X et Y obéissant & la loi de
POLYA (X = Pélya(u,b) et Y = Pélya(y',b')) donne:

1—s 1—s
X Y _ —1/b —1/b
E(sX)x B(sY) = (1+ o )8 % (14 T )Y (A.22)
qui est de la forme:
(I4+cet)"x (14" = 1+t (A.23)

La fonction résultante est une fonction caractéristique de POLYA si, et seulement si:

c=c, ce qui implique: ub= p'b. Les parametres de la distribution résultante sont alors définis

par:
,U,b ulbl
n o 7 A.24
b” b” ( )
b = B (A.25)
o 1/b+1/Y ’
Ce résultat est géneralisable & j distributions de POLYA fin(p1,61), ..., f1;(gj,b;). Leur convo-
lution donne une distribution de POLYA P, (u,b) = *5:1 fin(ps, b;) si, et seulement si:
/1,1[)1 = uzbg = ... = /j,jbj (A26)
les parametres de la distribution résultante étant donnés par:
1
b = - (A.27)
2i=11/bi
piby pjbj A
= _— ., = 28
p 5 B (A.28)

*Définie par: F.(X) = E(s%).
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et I’on vérifie de nouveau la propriété:
Mb = ,U,lbl = ,U,2b2 = ... = #jbj (A.29)

En particulier, 'autoconvolution d’une distribution de POLYA f,, (11, b1) au (j — 1)éme ordre résulte
en une distribution de POLYA, P, (u,b) = *J_; fn(p1,b1), et il vient:

b1
b = — A.30
7 (A.30)
n = ju (A.31)
cela vérifie encore la propriété :
/,Lb == Hlbl (A32)
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