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Introduction

Les ions lourds rapides pénétrant dans un solide interagissent principalement avec les
¢lectrons du milieu. Dans de nombreux solides I’ionisation des atomes de la cible voisins des
trajectoires des ions aboutit a la formation d’une zone de défauts cylindrique dans le volume,
appelée la trace de I’ion, et a la pulvérisation en surface, qui consiste en 1’émission d’atomes
ou de molécules, chargés ou neutres. On parlera donc ici de pulvérisation électronique, dans
le sens ou les atomes, molécules ou ions émis de la surface résultent principalement du
transfert d’énergie aux électrons, et trés peu des collisions élastiques avec les atomes.

L'étude de la formation des traces et de la pulvérisation n'est simple ni sur le plan
théorique ni sur le plan expérimental, car les temps caractéristiques associés a la relaxation du
systéme électronique et atomique sont trés courts, et les perturbations sont tres localisées.
Cependant, a la surface, les émissions d'électrons, d'ions, d'atomes neutres... apportent des
informations sur le mécanisme de dépét d'énergie, de transport de celle-ci aprés le passage de
I'ion et de mise en mouvement des atomes de la cible (création de défauts).

Pour essayer d’apporter notre petit caillou a ce domaine qui est trés vaste, nous avons
fait une expérience de pulvérisation électronique au GANIL .Nous nous sommes intéressés
dans ce travail a ’émission d’ions secondaires émis a la surface d’un cristal de germanium
sous I’impact d’ions rapides en condition de canalisation.

Le principe de I’expérience était d’avoir une large distribution du taux de perte
d’énergie avec des ions lourds a la surface du cristal de germanium pour chercher des effets
différentiels sur I’émission ionique. La canalisation procure cette possibilité en raison de la
distribution trés grande des densités électroniques rencontrées par les ions suivant leur
parametre d’impact par rapport aux rangées d’atomes. En particulier, les ions incidents qui
pénetrent tres pres des rangées d’atomes provoquent un dépot d’énergie qui peut localement
dépasser 100 keV/nm, ce qui est trés supérieur au seuil d’endommagement trouvé pour le
germanium avec des agrégats accélérés. Ceci devait donc permettre d’étudier en détail la
pulvérisation ionique en surface. Plus particulierement, nous nous sommes posé la question de
I’explosion coulombienne d’une rangée d’atomes soumise a un dépot d’énergie élevé, qui se
traduit en particulier par une ionisation importante des atomes cible.

Nous avons varié le taux de perte d’énergie en variant la charge et la vitesse des ions
plomb incidents. Pour ce faire nous avons utilisé trois faisceaux de plomb : a I’énergie
28,6MeV/u avec I’état de charge incident 72+, a 29MeV/u avec 1’état de charge 56+ et a
6,5MeV/u avec I’état de charge 28+.

Dans le premier chapitre, nous présentons 1’échange de charge et le ralentissement des
ions lourds rapides dans un solide, puis nous parlons de la pulvérisation électronique du point
de vue théorique et expérimental, enfin nous présentons 1’intérét de la canalisation des ions
lourds suivant une direction d’axe donnée dans un cristal pour introduire notre expérience de
pulvérisation.

Dans le deuxieme chapitre nous détaillons le dispositif utilisé dans notre expérience.
Tout d’abord nous parlons du faisceau utilisé et de ses caractéristiques. Ensuite nous parlons
du cristal de germanium utilisé, de son élaboration, de sa caractérisation et de son orientation
avec le faisceau. Enfin nous décrivons le systeme de déetection des ions secondaires et le
spectrométre SPEG du GANIL.



Dans le dernier chapitre, nous présentons les différents résultats obtenus lorsque le
cristal est traversé par les ions incidents suivant une direction quelconque puis suivant la
direction d’un axe <110>. Nous présentons, analysons et discutons les résultats en terme de
multiplicité d’ions détectés, et de rendements des différentes espéces émises.

Enfin nous terminons par une conclusion qui rassemble les différents résultats obtenus.



Chapitre 1 : Généralités sur la pulvérisation ionique

Ce premier chapitre concerne 1’étude de la réponse d’un solide au passage d’un ion
rapide. Il est forme de trois parties :

En premiére partie, nous faisons des rappels généraux sur le processus de perte
d’énergie des ions dans un solide donné, et sur I’échange de charge.

En deuxieme partie, nous décrivons I’endommagement ou la création des défauts dans
des solides (isolant, semi-conducteur, conducteur) et la pulvérisation des particules de la
surface sous I’irradiation, sous les aspects expérimentaux et théoriques.

En derniére partie, nous décrivons 1’aspect particulier de la canalisation des ions dans
un cristal suivant une direction d’axe donnée, la perte d’énergie et 1’échange de charge des
ions en canalisation, et I’apport possible de cette derniére a la compréhension de
I’endommagement des cristaux et surtout des cristaux radio-résistants.

A - Le ralentissement des ions lourds rapides et les mecanismes de
changement de charge

|. La charge de I'ion

La particularité d’un ion lourd aux vitesses dites intermédiaires est qu’il n’a pas une
charge fixe égale a son numéro atomique lorsqu’il traverse un milieu, car il perd et capture
des électrons lors des collisions.

1) Les processus d’échange de charge

a. La capture électronique (MEC)

Le transfert d’un ¢lectron d’un atome cible a une couche atomique du projectile peut
se faire par trois processus principaux, la capture mécanique (MEC), la capture radiative
(REC) et la capture résonante (RTE) [11, 51]. Les deux derniers processus sont des processus
marginaux aux énergies considérées dans ce travail, et donc qui n’interviennent en général pas
dans I’équilibre de charge. Nous n’en parlerons pas ici.

La capture mécanique est le phénomene de transfert d’un électron 1ié de la cible vers
un état 1ié du projectile. Ce transfert s’effectue préférentiellement lorsque les orbitales initiale
(de la cible) et finale (du projectile) se recouvrent en espace et en impulsion. Cette capture
n’est pas accompagnée d’émission de photon. La conservation de I’impulsion est assurée par
le recul de I’atome cible. Le paramétre d’impact entre le projectile et I’atome de la cible pour
qu’une capture MEC se produise dépend de I’énergie du projectile, de son numéro atomique,
du numéro atomique de la cible et des orbitales atomiques concernées.

b. Les processus de perte d’électrons

Le projectile incident peut perdre ces électrons par I’excitation et/ou 1’ionisation par
impact nucléaire (résultant de I’interaction d’un électron du projectile avec le champ écranté
d’un noyau cible), ou par impact électronique (lorsqu’un électron 1i€¢ au projectile subit une
collision binaire avec un électron de la cible).

En général, la section efficace d’ionisation et d’excitation par impact nucléaire est plus
grande que celle d’ionisation et d’excitation par impact électronique.



2) L’équilibre de charge

La capture électronique meécanique (MEC) et ’ionisation électronique par impact
nucléaire (NII) sont généralement les processus dominant pour I’échange de charge entre les
ions lourds rapides et une cible donnée. Lorsque les ions pénétrent dans une cible, leur
configuration électronique évolue avec les probabilités d’ionisation et de capture pour chaque
niveau, conduisant a une charge moyenne, appelée charge d’équilibre, aprés une certaine
profondeur de pénétration dans la cible.

A I’équilibre de charge, les probabilités de capture électronique et de perte d’électrons
sont a peu pres égales, et le nombre d’électrons dans une couche électronique n du projectile
dépend du rapport :

Vion €St 1a vitesse de 1’ion incident ;
V, est la vitesse moyenne des électrons de la couche électronique n.

De fagon simplifiée, si 7, <1, la couche n est remplie et si 7, >1, la couche n est vide.

Les fluctuations entre les événements de capture et d’ionisation ménent a une
distribution des états de charge autour 1’état de charge d’équilibre comme nous montre la
Figure 1-1.
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Figure 1-1: la distribution des états de charge des ions Pb transmis a travers 1,12 pm de silicium. La
charge a Péquilibre est 68,5 (ions incidents Pb>" 29MeV/u) [3].

[l. Le ralentissement

On caractérise le projectile par sa masse atomique Mj, son numéro atomique Z;, sa
charge Q et sa vitesse V; (ou son énergie cinétique spécifique E, en MeV par nucléon).

La cible est caractérisée par sa densité¢ atomique N, la masse de 1’atome cible M, et
son numéro atomique Z.
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On ignorera dans tout ce travail les collisions nucléaires inélastiques, qui modifient la
nature des noyaux projectile et cible, et dont la section efficace, limitée en premiére
approximation aux sections géométriques des noyaux, est faible.

Le ralentissement d’un ion dans la matiére est dii a deux processus :

- Les collisions élastiques liées aux chocs nucléaires, a grand paramétre d’impact par
rapport aux rayons nucléaires : I’ion incident transmet de facon ¢lastique de 1’énergie
cinétique au noyau d’un atome cible. Au cours de cette collision nucléaire, 1’interaction est de
type coulombien, plus ou moins écrantée suivant les dimensions respectives du parameétre
d’impact et des tailles des orbitales ¢lectroniques du projectile et de la cible.

- Les collisions inélastiques lies a des excitations électroniques : I’ion incident
interagit de facon inélastique avec les atomes de la cible (excitation électronique, ionisation
des atomes au voisinage de la trajectoire des ions).

L’évolution de 1I’énergie d’un ion dans la matieére résulte d’un grand nombre de
transferts plus ou moins grands, elle est caractérisée par une valeur moyenne, qu’on appellera
pouvoir d’arrét de la cible pour le projectile, et par une dispersion autour de cette valeur
moyenne.

Le taux de ralentissement de 1’ion (ou le pouvoir d’arrét de la cible) par unité de

. dE : . )
longueur est noté o on peut I’exprimer en keV.nm™ ou en MeV.g*.cm?.
X

Selon I’interaction inélastique ou élastique, un pouvoir d’arrét électronique et un
pouvoir d’arrét nucléaire de la cible sont définis [33, 34]. Le pouvoir d’arrét total est obtenu
en sommant les pouvoirs d’arrét nucléaire et électronique :

@) _ge) dE)
dX Totale dX n dX e

1) Le pouvoir d’arrét électronique de la cible

Le pouvoir d’arrét électronique de la cible résulte principalement des collisions
inélastiques entre I’ion incident et les €lectrons de la cible. Dans le calcul du pouvoir d’arrét

électronique de la cible, on distingue trois domaines de vitesses différents, définis par rapport
2

a la quantité Zlg xV, ou V, est la vitesse orbitale de 1’électron 1s de 1’atome d’hydrogene
2
c.a.d. la vitesse de Bohr :V, =2.2x10°cms™. Z3 xV, est typiquement la vitesse moyenne

des électrons liés au projectile dans le modéle de Thomas-Fermi.

2
Domaine des hautes vitesses V,>>Z3 %V, ;

2
Domaine des vitesses intermédiaires V,~Z2 xV, ;

2
Domaine des basses vitesses V) <<Z2 xV,.

11



4. Domaine des hautes vitesses

2
Ce domaine correspond a : V, >>Z3 xV, . Le projectile est rapidement epluche et il

interagit a travers un potentiel colombien (Rutherford) avec les électrons de la cible.

(i) Traitement classique

Le traitement classique pour le pouvoir d’arrét électronique a été réalisé par Bohr
[Bohr 1913]. Dans un premier temps, on suppose que les électrons du milieu sont libres et la
collision soudaine, c.a.d. que les électrons ne bougent pas pendant la collision. Cette
hypothése est valide lorsque le temps de collision est tres petit par rapport au temps
d’évolution de 1’électron autour de son noyau.

L’énergie transférée T a un électron libre de masse me, a parametre d’impact donné b,
par I’ion de charge Z,e et de vitesse Vi s’écrit :

2,4
To24e 1
m, xV,>  b?

A petit parametre d’impact, cette formule a des problémes puisqu’elle prévoit un
transfert d’énergie qui tend vers l’infini. Pour contourner cette difficulté, on définit un
paramétre d’impact minimum byin qui correspond au transfert d’énergie maximum lors d’une
collision frontale entre le projectile et 1’électron.

T . =AE(D,;,) =2mV,

min
et

2t
™omVS 2

0
min

ou r,
collision).

est la distance minimale d’approche a parameétre d’impact nul (diametre de

Maintenant, pour les grands parameétres d’impact, cette formule aussi a des problemes
puis qu’elle prévoit toujours un transfert d’énergie quand que le temps de collision est plus
grand que la période de rotation de 1’électron autour de son noyau. Pour résoudre ce
probléme, on définit le parameétre d’impact maximum,

Vi, : -
b..x = — (0U @ est la pulsation caractéristique du mouvement de 1’électron autour de
@

son noyau),

qui correspond a la limite de la coupure adiabatique : au dela de bma le transfert
d’énergie est nul.

Le pouvoir d’arrét électronique est obtenu par 1’intégration du transfert T sur toutes les
valeurs du parameétre d’impact entre bmin €t bmax, multipliée par la densité électronique
rencontrée. Ceci donne la formule classique de Bohr :
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dE
dXx
ou N est la densité atomique de la cible et Z; le numéro atomique de la cible.

Maintenant, on peut faire une approche semi-classique pour le transfert d’énergie entre
le projectile et les électrons du milieu lors des collisions binaires. Ce traitement prend en
compte les états liés de 1’¢électron, et il assimile I’électron li¢ a un oscillateur harmonique de
fréquence caractéristiquew . Dans ce cas-la, un atome se comporte comme un ensemble
d’oscillateurs de pulsation @, et de force d’oscillateur f, qui verifient la relation

)

Az zle*

m, xV,?

> f=2,.

Dans I’expression du pouvoir d’arrét, la somme pondérée des différents oscillateurs est

XNXZZXh’l(b
b

max

min

équivalente a I’introduction d’une fréquence effective @ telle que

@) =2;*> f, In(@,).

L’énergie correspondante | =7%a@ est souvent appelée potentiel moyen d’ionisation
(7 est la constante de Planck). La relation | =Z,1, ( 1o=10eV) donne des valeurs approchees

de | pour Z,>10. La coupure adiabatique byax €st donnée par la formule suivante :

b

Dans ce cas, I’expression de la perte d’énergie de Bohr semi-classique est :

dE

== =4aNz,

dx

ou B=

Le Tableau 1 donne la valeur de la coupure adiabatique bmnax €n fonction de chaque
orbitale atomique du Ge — caractérisée par son énergie de liaison (EL)- pour des ions

max

max

min

zze!

1123V,

2

e’l

incidents & 6,5 et 29MeV/u.

[InB]

Orbitale 1s° 2s° 2p° 3s° 3p° 3d™ 4s° 4p°
atomique

EL (en 11,02 | 1,42 |1,26 0,2 0,14 0,044 |0,015 |0,008
keV)

brmax (A) 0,035 |027 |[0,31 2,0 2,78 8,77 26,0 50,0
29MeV/u

brmax (A) 0,017 [0,13 [0,15 1,0 1,32 4,16 12,3 23,7
6,5MeV/u

Tableau 1: la coupure adiabatique b. A en fonction des orbitales atomiques de I’atome de germanium (
énergie de liaison) pour les ions plomb & deux énergies différentes.
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(if) Traitement quantique

Avec le traitement semi-classique, la perte d’énergie pour des grands paramétres
d’impact est petite, et varie d’une facon continue, alors que 1’énergie de 1’¢lectron lié est
discréte et posséde une valeur bien déterminée=%w . Pour des petits paramétres d’impact, le
traitement classique ne prend pas en compte les effets quantiques liés au principe
d’incertitude de Heisenberg et a la nature ondulatoire de 1’électron.

Bethe a fait un traitement quantique (non relativiste) de la perte d’énergie par un calcul
perturbatif. Ce calcul montre que le traitement semi-classique aux grands paramétres d’impact
reste valable si on considére un transfert d’énergie moyen. Donc la coupure adiabatique Dmax
donnée par ce calcul reste égale a la valeur donnée par le traitement semi-classique de Bohr.

Le résultat pour le paramétre d’impact minimum quantique €st :

bd = h
min mvl

e

Le domaine de validité respectif de ces deux traitements, semi-classique et quantique,
est donné par le paramétre :

Zzbq

min
Si y >>1 le traitement semi-classique s’applique.

Si y <<1 c.ad. si I’énergie de la particule incidente est plus grande que 1’énergie

transférée lors de I’interaction de 1’ion avec la cible, alors I’onde incidente de la particule est
faiblement perturbée et un calcul perturbatif est valable.

Ce critére revient donc a considérer le maximum de ces deux valeurs.

Dans notre expérience, on a deux énergies incidentes, 29MeV/u et 6,5MeV/u, y est
égal respectivement a 2,4 et 5,2. Donc le traitement classique pour le pouvoir d’arrét
électronique est valable.

Les deux régimes, dits de Bohr et de Bethe, ne se recouvrent pas. Bloch a montré

qu’un traitement quantique non perturbatif permet de faire le lien entre les deux domaines
d’application [Bloch 1933].

En geénéral, les formules de pouvoir d’arrét electronique ont la forme suivante :

(dE] _amxziet
- \/2 2 e

Ay 2
dx m, xV,

b
avecL, =In—/%.

min

Le traitement pertubatif de Bethe, ainsi que la formulation de Bohr, s’étendent aux
énergies relativistes. On doit alors modifier le terme L par :
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2 2
L, = In(zmevl J_V%
I c

b. Domaine des vitesses intermédiaires
2

Dans ce domaineV, =~ ZE xV,, I’ion projectile n’est alors plus totalement épluché : il

capture des électrons de la cible et son état de charge n’est plus égal a Z;. Sa charge électrique
moyenne devient inférieure a Z;e, et le pouvoir d’arrét électronique devient ainsi plus faible
que ne le prévoit la formule de Bethe pour un ion nu. Le domaine de validité de cette derniere

peut alors étre étendu en introduisant une charge effectiveZ, = zl%vo. Ainsi, aux vitesses
intermédiaires, le dépot d’énergiec passe par un maximum, et finit par décroitre lorsque
I’énergie des ions diminue. Les ions lourds accélérés aux énergies du GANIL sont pour la
plupart dans ce domaine de vitesse.

¢. Domaine des basses vitesses

2
V, << Z2 xV, , a faible vitesse 1’ion possede la plus grande partie de ses électrons.

Au cours de la collision entre 1’ion et un atome cible, les nuages électroniques des
deux partenaires se recouvrent et il y a formation d’une quasi-molécule. Le calcul de potentiel
d’interaction devient alors beaucoup plus compliqué. Néanmoins, des approches simples ont
permis de montrer que le pouvoir d’arrét électronique est proportionnel a la vitesse de 1’ion
dans ce domaine de vitesse. Lindhard et Firsov [33, 18] ont chacun proposé une expression du

(dEdX)e a faible vitesse.

—(ﬁj = Nx5.15%(Z, +Z,)x10™ <1 ( Firsov , exprimé en eV .cm™)
dX ), v,

1
_(dEj = NZ x87e’ ><aois><v—1 (Lindhard)

dX 2 SV,
(z; +z§’3]

ol a, est le rayon de Bohr, a, = 0.529A.

d. Dépendance en paramétre d’impact de la perte
d’énergie : formalisme UCA

Schiwietz et Grande ont développé des calculs UCA (Unitary Convolution
Approximation) basés sur la théorie non-perturbative de Bloch. Leur calcul donne une

expression analytique pour le transfert d’énergie a un électron cible en fonction du parameétre
d’impact be [45].

T(0,) =t(b,. 2, V,) xh(2mV,b, /1) x . fiQEW\i/_be]
i 1
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ou t(be, Z1, V1) est le transfert d’énergie obtenu en supposant 1’électron immobile lors
de la collision :

27%e*
mevl2 be2 (4re,) ?

t(b,,Z,,V,) =

La sommation pondérée par la force d’oscillateur f; est effectuée pour toutes les
transitions possibles de 1’électron vers 1’état final de fréquence w;. Les fonctions h et g sont
données explicitement dans la référence [45]. Elles tiennent compte respectivement des
collisions avec des faibles et des grands paramétres d’impact. Le passage du transfert
d’énergie T(be) au taux de perte d’énergie s’effectue par convolution avec la densité
électronique pe.

Lorsque y <<1 le pouvoir d’arrét obtenu par UCA tend asymptotiquement vers le
formule de Bethe [2], et lorsque y >> 1 ce pouvoir d’arrét tend asymptotiquement vers le
formule de Bohr [20].

2) Les collisions a grande distance

Dans un solide les électrons de valence et de conduction sont moins localisés autour
des atomes. Les collisions avec les électrons de valence a grand parametre d’impact
conduisent a des excitations collectives. On peut traiter ces électrons comme un gaz libre qui
est excité par des excitations de plasmon. La fréquence associée a ce quantum d’énergie est :

b
4 2
Wp = (—ﬂ-’oee ]

m

e

ou p,est la densité électronique.

La perte d’énergie associée est donnée par la théorie diélectrique (semi-classique) du
ralentissement dans un plasma :

dE) 4zxZle* In 2m, xV,?
ax ), m, xvz © AW,

3) Le pouvoir d’arrét nucléaire de la cible

Les interactions entre 1’ion incident et les atomes de la cible sont traitées comme des
chocs élastiques de deux particules, régis par les lois de la mécanique classique.

A partir du potentiel écranté de Thomas-Fermi, J.P. Biersack [5] a proposé
I’expression analytique du pouvoir d’arrét nucléaire :

M
- [Ej —47Na——L 212292 In—gm
dx élastique Ml +M 2 2‘9(1_ & )

a N .
& =—— (ou a est le rayon d’écran)

min
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a=—_ 20
27425

Le transfert direct de 1’énergie par collisions élastiques entre 1’ion incident et les
noyaux de la cible conduit a un endommagement pour tous les types de cible (isolants,
métaux...). Le mécanisme d’endommagement dans le domaine a basse vitesse, ou le pouvoir
d’arrét nucléaire est dominant (par rapport au pouvoir d’arrét électronique), a été trés
largement étudié depuis longtemps.

Quand la vitesse V de l'ion est élevée, tres supérieure a la vitesse moyenne des
2/3
électrons du milieu, soit V >> V0 22 , le pouvoir d’arrét nucléaire est négligeable.

4) Le pouvoir d’arrét électronique et nucléaire du
germanium sur I’ion incident plomb
La Figure 1-2 montre le pouvoir d’arrét électronique et nucléaire du germanium sur
I’ion plomb en fonction de son énergie incidente. Cette courbe est calculée par le code SRIM

20083.

Le pouvoir d’arrét électronique est calculé pour un ion ayant une charge égale a la
charge d’équilibre pour I’énergie incidente considérée.

A haute énergie, le pouvoir d’arrét électronique augmente quand la vitesse diminue (il

est proportionnel & (1/V4)?). Puis, lorsque la vitesse de ’ion approche la vitesse moyenne de
2

ces electronsV, ~ Z2® xV,, I’ion commence & se rhabiller et sa charge diminue, donc le

pouvoir d’arrét électronique ne continue pas a augmenter et il atteint un maximum.

A basse vitesse, le pouvoir d’arrét électronique est négligeable par rapport au pouvoir
d’arrét nucléaire.

50

—— dE/dx (électronique)
—— dE/dx (nucléaire)

40 +

30

keV/inm

20

10

0.01 0.1 1 10 100 1000 10000 100000 1000000

Energie incidente totale en MeV

Figure 1-2 : la variation du pouvoir d'arrét électronique et nucléaire d’une cible de germanium pour un
ion Pb incident en fonction de son énergie cinétique (SRIM 2003).
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Si on s’intéresse a la gamme d’énergie de 1000MeV a 10GeV, comme c’est le cas
dans le cadre de cette étude, le pouvoir d’arrét nucléaire est négligeable. Le pouvoir d’arrét
¢lectronique est défini a partir d’une charge effective, et donc a 1’équilibre de charge. Dans les
expériences que nous allons décrire 1’état de charge ne correspond pas toujours a 1’équilibre,
et donc on doit prendre en compte les échanges de charge.

B - Les conséquences du dépot d’énergie électronique dans un
solide

Quand un ion lourd rapide d’énergie de 1’ordre de quelques MeV/u pénétre dans une
cible solide, le processus de ralentissement est dominé par I’interaction avec les ¢électrons de
la cible. Les ions lourds rapides induisent une forte excitation électronique locale autour de
leur trajectoire. Cette forte perturbation locale du systeme électronique peut conduire a la
mise en mouvement des atomes de la cible. Le mouvement des atomes de la cible peut former
des défauts dans le volume autour de la trajectoire [23]. Parfois ces défauts prennent 1’aspect
d’une zone continue, pour former ce qu’on appelle la trace [35].

Cette forte perturbation locale du systéme électronique peut aussi engendrer 1’émission
d’atomes de la surface de la cible. Dans ce cas 13, on parle de pulvérisation électronique.

De nombreuses expériences d’irradiation de solides a haute énergie ont été réalisées
pour étudier la modification des matériaux et la formation des traces [15, 47, 56, 50, 58], et
pour étudier la pulvérisation électronique [37, 6, 10, 27, 55]. Ces études experimentales nous
permettent de faire la comparaison entre les processus de surface et de volume afin de
comprendre mieux la réponse du milieu. En effet, la pulvérisation électronique est une
manifestation en surface de la formation des défauts dans le volume qui peuvent donner des
traces.

Plusieurs modeéles ont été congus pour décrire la formation des défauts et la
pulvérisation électronique lors de la pénétration d’un ion lourd rapide dans un solide. Jusqu’a
présent la question reste ouverte : quel modéle est capable de décrire ces phénomenes pour
tous les types des matériaux ?

Dans cette partie, nous présentons les deux modéles théoriques principaux les plus
utilisés pour expliquer les données expérimentales, le modéle de la pointe thermique et le
mode¢le de I’explosion coulombienne, puis nous discutons de la pulvérisation électronique.

I. Les modeles théoriques

1) Modéle de la pointe thermique

Dans ce modele, les électrons et les atomes sont décrits comme deux systéemes couplés
[39]. L’énergie cinétique de I’ion incident est transférée aux électrons du milieu qui vont se
thermaliser en ~10"°sec apres le passage de 1’ion. Ces électrons chauds vont transférer leur
énergie par couplage électron-phonon aux atomes froids du milieu. L’équilibre thermique
entre les atomes froids et les électrons chauds est atteint aprés ~10™*% sec, qui est typiquement
la période de vibration des atomes du réseau cristallin. La diffusion de la chaleur, de ces
¢lectrons au réseau atomique, est décrite par des €quations classiques ou la perte d’énergie
électronique est la source de chaleur. Le terme d’échange de chaleur est donné par le produit
gx (T, —T,)avec g la constante de couplage et (T.-T) la différence de température entre les
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électrons et les atomes. Les deux équations differentielles de la chaleur sont exprimées dans
une géomeétrie cylindrique car les trajectoires des ions rapides sont rectilignes :

T, _EQ T, 3 B

Ce(Te) 8': - r a|:rKe(Te) 8t i| g(Te Ta)+A(r’t)
of, _19 T _

Ca(Ta) 8‘: - r a|:rKa(-|-a) 8': j|+g(Te Ta)

T, C et K sont respectivement les températures, les coefficients spécifiques de la
chaleur, et les conductivités thermiques pour les électrons (index €) et les atomes (index a).

La fonction A(r,t) donne la déposition spatio-temporelle de 1’énergie par le projectile
aux électrons du milieu. Elle est formée d’une distribution gaussienne en temps et d’une
distribution radiale pour les électrons ¢'selon le modele de Katz [57] :

A(r,t) = bS,e 2 F (r)

ou Se est le taux de perte d’énergie électronique. L’écart-type S pour la distribution
gaussienne correspond au temps nécessaire pour que les électrons atteignent leur équilibre
thermique. La majorité des électrons déposent leur énergie trés prés de la trajectoire du
projectile en un temps ty ~10™ sec. Le facteur de normalisation b assure que I’intégration de
A(r,t) dans I’espace et dans le temps donne le taux de perte d’énergie électronique totale Se.

La résolution numérique de ces deux équations différentielles [53] donne la
température des atomes Ta(t,r) autour de la trajectoire du projectile en fonction du temps (t) et
de I’espace (r). Dans ce modele, la dimension de la trace est définie par le rayon de la zone
qui contient suffisamment d’énergie pour fondre. La trace est formée au cours du
refroidissement rapide de la matiere. Ce modéle a réussi a reproduire la variation du rayon de
la trace en fonction de la perte d’énergie électronique comme par exemple pour les oxydes
cristallins SiO; et LiNbO3 [38].

Le modéle de la pointe thermique peut aussi décrire les processus de surface comme la
pulvérisation électronique. Ce modéle a la possibilité de calculer le nombre de particules
évaporées quand un projectile rapide traverse la surface d’une cible donnée [39].
L’évaporation est déterminée par la température locale. Puisque la température autour de la
trajectoire des ions diminue en fonction de la distance radiale, le rendement total de
pulveérisation doit étre déterminé a partir de I’intégrale en temps et en espace du taux
d’évaporation locale @(T,(t,r)). La dépendance de la température avec le taux d’évaporation
est donnée par la thermodynamique statistique et par 1’équation Maxwell-Boltzmann :

o0

Y, = Tdtj O(T, (r,t))27rdr

B GEAE oy
¢ (rno)=N 27M ex'{kTa(t,r)J
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ou N est la densité atomique, M la masse moléculaire de la cible, k est la constante de
Boltzmann et U 1’énergie de la liaison des atomes de surface.

Ce modele prévoit que la dépendance de la pulvérisation électronique avec le taux de

perte d’énergie varie selon (‘;—Ej avec n compris entre 1,5 et 2.
X

Le modéle de la pointe thermique est valable seulement dans les matériaux qui
peuvent étre amorphes. Dans les matériaux qui ne peuvent pas étre amorphes comme les
cristaux ioniques, par exemple LiF et CaF,, ce modéle n’est pas valable [55, 56].

2) Modele de I’explosion coulombienne

Ce modeéle suppose que le déplacement des atomes, apres leur ionisation par 1’ion
incident, est dd a leur répulsion mutuelle. Ce déplacement peut produire des zones de défauts
ou des traces [19, 32], et aussi de la pulvérisation des atomes en surface [25, 44]. Ce modéle
suppose que le temps de neutralisation de la charge positive induite dans le milieu est plus
grand que 10™sec. Cette condition n’est remplie que dans les isolants puisque le temps de
neutralisation de la charge induite peut atteindre quelques dizaines de picosecondes. Par
contre, dans les conducteurs, la mobilité des électrons est trés grande, et la neutralisation de la
trace autour de la trajectoire de I’ion se fait en 10™ sec.

Ce modele prévoit que la dépendance de la pulvérisation électronique avec le taux de

la perte d’énergie varie selon (d—Ej avec n >2.
X

Il. La pulvérisation électronique

La pulvérisation électronique concerne essentiellement des atomes (99%) mais aussi
des ions (moins de 1%). Expérimentalement, on mesure généralement des rendements, qui
représentent le nombre d’espéces émises par ion incident et éventuellement leur distribution
angulaire. Pour les neutres, on peut mettre devant la cible des collecteurs pour intercepter les
especes émises. Par 1’analyse des collecteurs, soit par RBS [55] soit par des réactions
nucléaires avec les neutrons thermiques [46], on peut déterminer les rendements et la
distribution angulaire. Pour les especes chargées, on utilise généralement un spectrometre a
temps de vol (voir chapitre Il, partie B-11).

La dépendance de la pulvérisation électronique avec le taux de perte d’énergie
¢lectronique n’est pas linéaire. Généralement, la pulveérisation €lectronique est proportionnelle

n
a (—) , ou n varie d’une espeéce émise a une autre [24].
X

La pulvérisation électronique dépend fortement de la charge du projectile [42]. Cette
dépendance varie d’une espéce émise a une autre. En particulier, le rendement d’émission de
I’hydrogene ne dépend que de la charge incidente a la surface de la cible, c’est a-dire qu’il ne
dépend ni de la vitesse ni du numéro atomique du projectile [14]. Sa dépendance en charge est
en " avec n = 3,3. Cette dépendance a été montrée pour différentes cibles et pour des énergies
incidentes allant de quelques keV/u a quelques MeV/u [10, 14,40].
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La pulvérisation électronique dépend de la vitesse incidente. Il a été montré
expérimentalement que pour deux projectiles ayant le méme taux de perte d’énergie dans une
cible (isolant, cristal et amorphe), mais deux vitesses incidentes différentes, la pulvérisation
¢lectronique n’est pas la méme. Elle est plus forte pour le projectile qui a la plus petite vitesse
[27,41]. La vitesse agit sur le volume du dépdt de I’énergie : d’une part, quand la vitesse
augmente, le rayon du dépdt de I’énergie de I’ion incident autour de sa trajectoire augmente.
D’autre part les électrons rapides 8, qui résultent des collisions frontales avec le projectile, ont
un parcours dans la matiére qui augmente avec la vitesse du projectile. C’est pourquoi la
densité du dépot d’énergie diminue lorsque la vitesse augmente. Cet effet de la densité du
dépdt d’énergie sur la pulvérisation électronique est prévu par le modéle de la pointe
thermique.

Les propriétés spécifiques du matériau jouent un réle préponderant sur la pulvérisation
électronique. La forte excitation électronique induite par les ions lourds autour de leur
trajectoire provoque une instabilité dans la structure atomique qui dépend du type de solide
(isolant, semi-conducteur, conducteur). Ce qui implique que la pulvérisation, qui est une
partie de la réponse du milieu a cette instabilité, dépend fortement du type de solide [36, 49].
Par ailleurs 1’énergie de liaison de surface, qui varie d’une cible & une autre, agit aussi sur la
pulvérisation, puisque les atomes doivent franchir cette barriere pour étre émis.

C - L’apport original de la canalisation sur la pulvérisation
électronique

Dans un cristal, il y a des directions privilégiées qui sont formées par les alignements
d’atomes le long de rangées et de plans. Lorsqu’un faisceau est aligné suivant la direction
d’un axe ou d’un plan donné, les ions du faisceau peuvent subir la canalisation.

Lorsque le faisceau d’ions est incident suivant une orientation quelconque par rapport
aux rangées et aux plans d’atomes, on parle de I’orientation quelconque ou random en anglais.

Dans cette partie, nous présentons les conditions de la canalisation des ions lourds
suivant la direction d’un axe donné, I’échange de charge et la perte d’énergie des ions
canalisés et spécialement le taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal, qui constitue I’apport
original de la canalisation sur la pulvérisation électronique.

. Les conditions de la canalisation

Les ions incidents qui rentrent le long de la direction d’un axe sont repoussés de fagon
corrélée par les atomes successifs d’une rangée d’atomes : on parle alors du potentiel des
rangées d’atomes. Les ions incidents sont canalisés si leur parametre d’impact par rapport aux
rangées d’atomes est plus grand que I’amplitude des vibrations thermiques du réseau
cristallin, et si I’angle de leur direction d’incidence par rapport a la direction de I’axe est plus

2\ %2
ZQZEcicTee j (Figure 1-3), ou Q est la charge de

I’ion, E son énergie cinétique, Zgne le numéro atomique de la cible, d la distance
interatomique le long de la rangée d’atomes et e’=e*/4 g, . [11]

petit qu’un certain angle critique ‘P, :(
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Figure 1-3: représentation schématique de trajectoires le long d’une rangée atomique: (1) trajectoire d’un
ion (canalisé) qui entre loin de la rangée avec ¥,<¥.. (2) trajectoire d’un ion non canalisé qui entre loin de
la rangée avec ¥;>¥. (3) trajectoire d’un ion non canalisé qui entre a D’intérieur des vibrations
thermiques des atomes cibles. Les échelles longitudinale et transverse ne sont pas respectées.

Les ions bien canalisés et les ions de forte perte d’énergie
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Figure 1-4: A gauche : carte de la densité électronique moyenne (A-3), le long de I’axe <110> du silicium.
A droite : carte de I’énergie potentielle transverse (eV) d’une particule de charge unitaire, moyennée le
long du méme axe. [21].

A défaut du germanium nous montrons des cartes de potentiel et de densité
électronique du silicium, qui a des propriétés voisines de celles du germanium et le méme
systeme cristallin. La figure 4 montre, a droite, une carte du potentiel continu des rangées
d’atomes dans le plan transverse de 1’axe <110> d’un cristal de silicium pour un ion de charge
positive unité. Ce potentiel est la moyenne de tous les potentiels coulombiens écrantés des
atomes des rangées pour une profondeur infinie. Ce potentiel est nul au centre et il croit
lorsqu’on s’approche des rangées d’atomes.

La Figure 1-4, a gauche, montre une carte de la densité électronique moyenne dans le
plan transverse de 1’axe <110>. Cette densité est faible au centre parce qu'il n’y a qu’une
faible fraction des seuls électrons de valence et elle augmente lorsque la distance aux rangées
d’atomes diminue. C’est au voisinage des rangées que sont localisés les électrons de cceur des

atomes.
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Chaque ion canalisé a une énergie transverse [11] qui détermine son espace transverse
accessible. Par exemple, les ions qui sont au centre de 1’axe et ont une trajectoire parallele a
celui-ci ont une trés faible énergie transverse. Comme ils vont rester confinés dans I’espace
limité par le contour qui a la valeur de leur énergie transverse, ces ions vont rencontrer des
densités ¢lectroniques faibles. Alors leur taux d’échange de charge et leur perte d’énergie sont
faibles. On désigne ces ions par les ions bien canalises.

Par contre les ions qui rentrent prés des rangées d’atomes ont des grandes énergies
transverses. Ces ions peuvent aller partout dans 1’espace transverse C’est-a-dire qu’ils peuvent
explorer toutes les densités électroniques avec une équiprobabilité, les grandes lorsqu’ils
voyagent a proximité des rangées d’atomes et les faibles lorsqu’ils passent au centre de 1’axe.
Alors leur taux d’échange de charge et leur perte d’énergie sont plus grands que pour les ions
bien canalisés. On appelle ces ions les ions mal canalisés ou de forte perte d’énergie.

1) L’échange de charge

Comme nous I’avons déja écrit (Chapitre 1 :A -1. 1)a), la capture électronique
mécanique (MEC) et I’ionisation électronique par impact nucléaire (NII) sont généralement
les processus dominants pour 1’échange de charge entre les ions lourds rapides et une cible
solide donnée, dans le domaine de vitesse considéré dans ce mémoire.

Pour les ions qui entrent dans 1’axe loin des rangées d’atomes (les ions bien canalisés),
le MEC et le NII sont supprimés. Donc 1’état de charge de ces ions évolue grace a d’autre
processus d’échange de charge comme le REC et I’EIl qui sont respectivement la capture
radiative et 1’ionisation par les électrons du milieu. Ces processus sont de faibles sections
efficaces par rapport a celles des processus MEC et NII aux énergies decrites dans ce travail.
Donc, pour les ions bien canalisés qui rencontrent des faibles densités électroniques, leur état
de charge n’évolue pas ou que trés peu a I’intérieur du cristal et ils peuvent rester gelés dans
leur état de charge initial.

Par contre, en ce qui concerne les ions qui entrent pres des rangées d’atomes (les ions
de forte perte d’énergie), leur état de charge va évoluer énormément et rapidement si la charge
a ’incidence est loin de I’état de charge a 1’équilibre.
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Figure 1-5: distributions des états de charge d’ions incidents Pb°®* & 29MeV/u transmis & travers 1,12 pm
de silicium. Les cercles pleins et les cercles vides correspondent respectivement au cas d’une orientation
quelconque et au cas d’alignement axial [3]
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La Figure 1-5 montre deux distributions d’états de charge d’ions Pb de 29MeV/u
transmis a travers 1,12 um de silicium a partir d’une charge incidente 56+. Nous avons déja

discuté de la distribution des états de charge dans le cas d’une orientation quelconque (cercles
pleins) (Chapitre 1 :A -1. 2)).

La distribution des états de charge dans le cas de I’alignement axial est plus large que
dans le cas random. Elle s’étend de 1’état de charge incident 56+ jusqu’a 1’état de charge 78+.
Les ions 56+ sont les ions bien canalisés qui sont restés gelés dans leur état de charge initial.
Les ions 55+ sont aussi des ions bien canalisés qui ont cependant fait une capture radiative ou
qui ont capturé un électron pendant leur passage dans la couche amorphe a I’entrée ou a la
sortie du cristal. Cette distribution large refléte les énergies transverses des ions et leur espace
transverse accessible dans 1’axe, c’est-a-dire les différentes densités électroniques moyennes
rencontrées par les ions dans ’axe.

Dans le cas de 1’alignement axial, on a des ions a la sortie du cristal avec des états de
charge qui s’étendent jusqu’a 78+. Cet état de charge n’est pas observé avec la sensibilité de
I’expérience dans le cas random, dans lequel les ions incidents font cependant des collisions
proches avec les atomes du cristal. Ceci est di a 1’effet dit de superdensité [22] : pour une
direction d’incidence quelconque les ions excités par une collision proche ont en général le
temps de se désexciter avant une prochaine collision. Par contre pour les ions qui frélent une
rangée les collisions successives se suivent a une fréguence trop grande (période T=d/V, d
étant la distance interatomique, et V la vitesse de 1’ion) pour qu’une désexcitation ait le temps
d’avoir lieu; les €lectrons portés dans un état excité ont une probabilité accrue d’étre arrachés
dans I'une des collisions suivantes, ce qui mene a 1’augmentation de 1’état de charge.

2) La perte d’énergie

La trajectoire des ions canalisés dépend de leur paramétre d’impact a 1’entrée du
cristal. Donc la perte d’énergie des ions, qui dépend de la densité €lectronique rencontrée,
dépend aussi de leur paramétre d’impact a ’entrée du cristal.

Pour la pulvérisation électronique, il est important de connaitre le taux de perte
d’énergie des ions a I’entrée du cristal. L’expérience ne donne pas ce pouvoir d’arrét. Donc il
est nécessaire de faire des simulations.

La Figure 1-6 montre la carte du taux de la perte d’énergie des ions Pb’** & 29MeV/u
dans le plan transverse de I’axe <110> du germanium. La partie gauche correspond a un zoom
prés d’une rangée d’atome. Ces cartes sont obtenues par des simulations Monte-Carlo
effectuées par A. L’Hoir. Il a utilisé pour calculer le transfert d’énergie aux électrons le
programme CASP (Convolution Approximation for Swift Particules). Ce programme a été
congu par P.L. Grande and G. Schiwietz. 1l est basée sur la théorie UCA (Unitary
Convolution Approximation) [45, 20]. Ces simulations prennent en compte les vibrations
thermiques des atomes.
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Figure 1-6: contour du taux de perte d’énergie (keV/nm) de Pb’?* a 29MeV/u dans P’axe <110> du
germanium

On calcule le transfert d’énergie en fonction du parametre d’impact aux électrons. On
prend les électrons separément selon leur orbitale atomique. Pour chaque orbitale on prend en
compte le paramétre d’impact bmax qui correspond a la coupure adiabatique. Pour les électrons
de valence (4s? et 4p?), le paramétre d’impact byay est trés grand (Tableau 1). Donc I’ion qui
rentre dans un canal donné de direction <110> transfere de 1’énergie aux électrons de valence
dans ce canal et dans les canaux voisins. Il en est de méme pour les électrons du coeur 3d™°
pour lesquels la coupure bpax est presque deux fois la largeur de I’axe. Donc, pour les
électrons de ceeur 3d, le transfert d’énergie n’est pas seulement local dans le cas de Pb™".

Entre les ions bien canalisés (au centre de 1’axe) et les ions qui rentrent a coté des
rangées d’atomes, il y a presque un facteur 32 sur le taux de perte d’énergie (le contour le plus
proche de la rangée correspond a 240 keV/nm).

Maintenant nous allons présenter des distributions de perte d’énergie des ions
canalisés obtenues expérimentalement. La Figure 1-7 montre deux distributions de perte
d’énergie des ions de Pb>** de 29MeV/u transmis & travers un cristal de silicium de 1,12 um.
La distribution qui est étroite correspond au cas d’une orientation quelconque. La distribution
qui est large correspond au cas de I’alignement axial. La perte d’énergie est normalisée a la
perte d’énergie random et corrigée par la charge quadratique moyenne dans la cible (Chapitre
3:D-Il.).
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Figure 1-7: distributions de la perte d’énergie obtenues pour des ions Pb°®* & 29MeV/u transmis a travers

un cristal de silicium de 1,12 pm d’épaisseur dans les deux cas, alignement axial <110> et orientation
quelconque (random). La perte d’énergie est normalisée a la valeur de la perte d’énergie random et
corrigée par la charge quadratique dans la cible. Les intégrales ne sont pas normalisées [11].

La distribution de perte d’énergie des ions dans le cas random est symétrique par
rapport & la valeur moyenne 1. Cette distribution est due aux fluctuations statistiques des
transferts d’énergie dans les collisions successives et des échanges de charge des ions a
I’intérieur du cristal. Il faut noter que le taux de perte d’énergie des ions dans le cas random
est le méme dans tout le cristal puisque le cristal est mince (on néglige la variation de
’énergie).

Dans le cas de I’alignement axial, la distribution s’étend d’une perte d’énergie égale a
0,3 fois la perte d’énergie random jusqu’a plus de 2,5 fois la perte d’énergie random.

Les ions de faible perte d’énergie par rapport au cas random correspondent aux ions
bien canalisés (ils rencontrent des faibles densités ¢électroniques d’une part, et, d’autre part,
leur état de charge n’augmente pas). Le taux de perte d’énergie des ions bien canalisés est le
méme dans tout le cristal.

Les ions qui ont la plus grande perte d’énergie sont les ions de fortes pertes d’énergie
qui rasent les rangées d’atomes a I’entrée du cristal. Le taux de perte d’énergie de ces ions
lorsqu’ils rasent les rangées d’atomes est beaucoup plus grand que 2,5 fois le taux de la perte
d’énergie random. Mais la perte d’énergie mesurée est 2,5 parce qu’on mesure la perte
d’énergie intégrée sur tout le cristal. En effet, les ions de forte perte d’énergie ne restent pas
tout le temps a coté des rangées d’atomes, leur trajectoire oscille entre les rangées atomiques
de ’axe.

Dans un cristal mince, en sélectionnant des ions transmis selon leur perte d’énergie et
leur état de charge, on peut déterminer leur paramétre d’impact a ’entrée du cristal. C’est le
cas de cette étude. Par contre, si le cristal est épais, I’énergie transverse des ions augmente par
augmentation du nombre de diffusions angulaires multiples sur les noyaux et sur les électrons
de la cible, et ces ions se décanalisent progressivement. Donc, dans ce cas la, on ne peut pas
¢établir aisément la corrélation entre la perte d’énergie et I’état de charge des ions a la sortie du
cristal avec leur parameétre d’impact a I’entrée du cristal. Il faut en effet prendre en compte
dans les simulations associées 1’estimation du réchauffement transverse di a la diffusion
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multiple. De telles études ont été reéalisées par notre collaboration au GANIL et au GSI (21, 1,
13)

. L’intérét de la canalisation

Avec la canalisation, on peut regarder les effets différentiels sur les rendements
d’émission ionique pour les ions bien canalisés et les ions de forte perte d’énergie.

La Figure 1-8 illustre 1’émission des électrons pour des ions Pb>®* incidents & 29

MeV/u, et transmis a travers un cristal de silicium de 1,1 pm aligné selon la direction axiale
<110>. Les multiplicités d’électrons a I’entrée du cristal, ainsi que la perte d’énergie sont
représentées pour des ions bien canalisés qui restent gelés dans 1’état de charge incident
(Qout=56) et des ions mal canalisés (Qout=72). Les distributions correspondant a une
orientation quelconque (random) sont également indiquees. Notons que les ions mal canalisés
qui rentrent preés des rangées émettent typiquement deux fois plus d’électrons a I’entrée du
cristal, et ont une perte d’énergie intégrée sur 1’épaisseur du cristal supérieure a la perte
random (jusqu’a plus de deux fois la perte moyenne hors canalisation). Par contre, les ions
bien canalisés, qui sondent de faibles densités électroniques, ont une perte d'énergie
typiquement deux fois inférieure a celle d'ions non canalisés et émettent moins d’électrons.
Particulierement, les ions qui sont trés bien canalisés (hyper canalisés), c’est a dire ceux qui
rentrent dans le cristal au centre de 1’axe <110>, ont les multiplicités les plus faibles.
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Figure 1-8: a gauche, multiplicité des électrons émis de la surface du cristal de silicium de 1,12 pum pour
les ions Pb transmis avec I’état de charge en sortie 72+ (alignement axial et orientation quelconque) et 56+
(alignement axial). A droite, la perte d’énergie normalisée correspondante (ions incidents Pb>" &
29 MeV/u) [3].

Avec la canalisation, nous pouvons étudier I’émission ionique associée a des dépdts en
énergie supérieurs a 100 keV/nm, c'est a dire bien au dela des frontiéres atteintes avec des
projectiles monoatomiques (20 keVV/nm-40 keV/nm).

De plus, ce dépdt d'énergie est engendré pour l'essentiel par des collisions a petit
parameétre d'impact qui épluchent fortement les premiers atomes des rangées.

Cette situation particuliere a des conséquences importantes vis-a-vis de la répulsion
coulombienne: puisque les ions rasent longuement les rangées, il y a production quasi-
instantanée d'un grand nombre d'atomes alignés tres fortement épluchés. On concoit que ceci
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puisse conduire a I'expulsion des premiers atomes de la rangée dans une direction parallele a
celle-ci.
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Chapitre 2 : Dispositif expérimental

L’expérience de pulvérisation ionique a été réalisée au GANIL (Grand Accélérateur
National d’lons Lourds) dans la salle SPEG (Spectrometre a Perte d’Energie de GANIL)
(Figure 2-1). Aprés une présentation du mode de production du faisceau de plomb et de ses
caractéristiques, nous décrirons le dispositif expérimental et les différents détecteurs utilisés
puis le principe du systéme d’acquisition.

Figure 2-1 : La salle d’expérience et le spectrométre SPEG

A - Le Faisceau
. Production

1) Le GANIL

Les ions sont accélérés par le Grand Accélérateur National d’lons Lourds (GANIL) a
Caen dans la Région de Basse Normandie, au Nord de la France.

Dans sa version originale (premiers faisceaux en 1983), il accélére des ions stables a
des énergies permettant d’observer des réactions nucléaires, sans toutefois produire de
particules subnucléoniques. Plusieurs évolutions ont permis d’atteindre des énergies
maximum de 95 MeV/nucléon pour les ions légers jusqu’a I’argon, et 24 MeV/nucléon pour
I’uranium. Des gains en intensité ont également permis de produire des ions secondaires, avec
notamment le systeme de production SISSI (Figure 2-2). En 2001 a été mis en service le
dispositif SPIRAL de source et d’accélération d’ions radioactifs, non représenté dans la
figure. Nous nous contenterons de décrire la production et 1’accélération de faisceaux stables,
qui sont I’objet de notre étude.
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Figure 2-2: Accélérateurs et aires expérimentales du GANIL (version faisceaux stables antérieure a
2001)

2) La source et les phases d’accélération

Les ions sont produits par une source ECR (Electron Cyclotron Resonance). Le
principe de la source ECR [51] est basé sur I’ionisation par collisions électroniques des
atomes introduits dans la source. Le plasma formé par les électrons et les ions est confiné par
des champs magnétiques statiques créés par un solénoide (champ magnétique longitudinal) et
un hexap6le (champ magnétique transverse). Un champ électrique radiofréquence est appliqué
dans le plasma pour chauffer les électrons.

Les ions sont ensuite préaccélérés dans un cyclotron compact, CO1 ou C02, a quelques
centaines de keV puis injectés dans le premier cyclotron a secteurs séparés CSS1.

A la sortie de CSS1, les ions ont acquis une énergie allant de 4 a 13 MeV/u. Les ions
sont alors épluchés (multi-ionisés) par une cible mince de carbone pour augmenter leur charge
et injectés dans un second cyclotron CSS2 identique au premier. Ceci permet d’obtenir en
sortie de CSS2 des ions dont I’énergie peut atteindre 24 MeV/u pour le U **, 96,4 MeV/u
pour le**C°®".

Avant d’aller vers les salles d’expériences, les ions passent par le spectrometre alpha,

qui comporte deux dipbles semblables, pour améliorer la résolution en énergie, qui est de
I’ordre de 0,05% et pour réduire la divergence angulaire et la taille du faisceau (émittance).
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Le faisceau est pulsé a une fréquence voisine de 10 MHz qui correspond a la
radiofréquence du cyclotron. Il est formé de paquets d’ions avec une extension en temps, pour
chaque paquet, de 1’ordre de 1ns.

Les flux maxima sont d’environ 10 ions.s™.cm™ pour les ions légers. Cependant on
peut diminuer le flux jusqu’a quelques centaines d’ions par seconde par de nombreux moyens
(grilles « pepperpot », fentes de réduction d’émittance, suppresseur de paquet, modulation
d’intensité...).

Il. Caractéristique du faisceau extrait

Dans notre expérience, le faisceau doit étre aligné suivant I’axe <110> d’un cristal de
Ge. Pour cela, on doit avoir un faisceau de divergence angulaire, dans les deux plans,
horizontal et vertical, plus petite que I’angle critique (de 1’ordre du milliradian) qui est
nécessaire pour ’alignement. L’intensité du faisceau doit étre faible pour qu’il n’y ait pas
d’empilement entre deux événements successifs enregistrés sur notre acquisition. Ces
conditions sont remplies grice au spectrometre alpha et aux différents jeux de fentes qu’il
comporte.

Le faisceau que nous avons utilisé avait une intensité moyenne de 500 pps. Son profil,
évalué grace a un profileur a gaz, est en forme de gaussienne de largeur & mi-hauteur de 2 mm
au niveau de la cible.

On a utilisé un faisceau d’ions de plomb a haute énergie (29MeV/u) avec deux états de
charge, 72+ et 56+, et a 6,5MeV/u avec 1’état de charge 28+. Pour cette énergie, il était prévu
d’utiliser aussi ’état de charge 59+, mais a cause de problémes techniques, on n’a pas pu le
faire.

B - Lecristal et le dispositif de détection

La Figure 2-3 présente une photographie de la chambre a collisions, et la Figure 2-4
présente schématiquement le dispositif expérimental que nous avons utilisé lors de notre
expérience de pulvérisation ionique du cristal mince de germanium, avec des ions Pb™** et
Pb>** de 29 MeV/u et Pb*** de 6,5MeV/u.

Le cristal cible est monté sur un goniométre qui permet d’aligner le faisceau avec la
direction de I’axe <110>. Le cristal est porté a un potentiel positif de 8,2 kV.

Le detecteur a électrons, situé a 3 cm a I’arriére (face de sortie) de la cible, collecte par
différence de potentiel les électrons émis en surface a la sortie du cristal lors du passage des
projectiles. La différence de potentiel de 2kV est obtenue en polarisant le détecteur a 10 kV
environ. Ce détecteur, a base de galettes a micro-canaux elles-mémes polarisées a 2kV,
délivre un signal qu’on appelle Start, le temps de référence pour chaque passage d’ion
incident.
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Figure 2-4 : représentation schématique de la détection des ions secondaires émis en surface du cristal et
de I'analyse magnétique des ions transmis

La grille devant le cristal permet d’appliquer un champ électrique uniforme
perpendiculaire & la surface de celui-ci pour extraire les ions secondaires positifs
(majoritairement une fois chargés) émis en surface du cristal cible. Elle est portée a -1,8 kV,
ce qui représente une différence de potentiel de 10 kV avec la cible. La distance entre la grille
et le cristal est de 1 cm. On désigne le parcours des ions secondaires entre le cristal et la grille
par la phase d’accélération. La vitesse atteinte a la fin de cette phase dépend de la masse des
ions.

Le tube a dérive en face de la grille, de longueur de 35 cm et de diamétre de 5 cm, est
porté au méme potentiel que la grille. Le parcours des ions secondaires a I’intérieur du tube,
désigné par la phase de temps de vol libre, permet de séparer en temps les différents ions
secondaires émis en fonction de leur vitesse a la fin de la phase d’accélération.
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Le spectrometre a temps de vol (LAG), a base de 2 galettes a micro-canaux couplées a
une multi-anode, détecte les ions secondaires en fonction de leur temps d’arrivée ou de vol,
apres leur parcours dans le tube a dérive. Pour chaque ion détecté, le LAG délivre un signal
qu’on appelle Stop. La différence en temps entre le signal Stop et le signal Start donne le
temps de vol des ions, qui dépend de leur masse et de leur charge. Le LAG peut détecter
plusieurs ions secondaires arrivant en méme temps (grace a sa multi-anode), ce qui permet de
mesurer la multiplicité, qui est le nombre de Stops regus par ion incident. Ce nombre est a
rapprocher de la grandeur physique qui est le rendement d’ions secondaires émis par la cible.

Les deux dipdles magnétiques du spectrometre SPEG dévient les ions transmis suivant
leur charge et leur vitesse en sortie du cristal. La chambre a dérive fournit la distribution en
rigidité magnétique B p des ions qui le traversent (ou p est le rayon de courbure de la
trajectoire d’un ion dévié par le champ magnétique B des deux dipdles). Cette distribution
permet d’identifier la charge et de calculer la perte d’énergie des ions transmis. La résolution
au plan focal image est telle qu'une variation de 1% de la rigidité magnétique se traduit par un
déplacement horizontal de 8 cm sur la chambre a dérive.

Pour chaque ion incident, le signal Start déclenche 1’acquisition des données pour les
différents détecteurs. Ainsi on mesure la charge de I’ion transmis et sa perte d’énergie d’une
part, et, d’autre part, on détecte I’ensemble des ions secondaires émis depuis la surface par
temps de vol pendant une certaine fenétre de temps (de ’ordre de la microseconde).

. Lacible

On a fait I’expérience avec un cristal mince de germanium. On discute d’abord le
choix de la cible puis son élaboration et le choix de I’axe d’alignement, puis on détaille les
différentes caractérisations de la surface faites avant et aprés 1’expérience, et enfin on
explique le mode expérimental d’alignement du cristal suivant une direction cristalline
donnée avec le faisceau incident.

1) Choix de la cible

On a cherché un matériau pour lequel la différence entre le taux de perte d’énergie des
ions bien canalisés et celui des ions mal canalisés (fortes pertes au voisinage des rangées ou
des plans) permet de franchir le seuil d’endommagement.

Nous avons choisi le germanium comme cristal parce qu’il appartient a la famille des
semi-conducteurs peu radio-sensibles au dépot d’énergie ¢électronique. En effet, des
expériences d'irradiation par des ions lourds rapides (Pb, U), ou la perte d'énergie peut
atteindre 35 keV/nm, n'ont jamais révélé de création de défauts étendus dans des cristaux de
germanium ou de silicium autour des trajectoires des ions incidents. Dans les cristaux de
silicium, seuls des ions fullerénes Cgo" de 30 et 40 MeV, qui déposent en début de parcours 48
et 57 keV/nm respectivement, ont permis d'engendrer des traces continues [9, 15]. Ces
résultats ont suscité une étude plus récente avec des ions atomiques Bi et U tres énergétiques,
au maximum de la perte d'énergie électronique (~40keV/nm) [28], qui a montré l'existence de
traces discontinues dans des cristaux de germanium, la valeur seuil de la perte d'énergie
électronique pour la formation de traces continues étant estimée a 46-49 keV/nm.

De plus, le germanium existe dans la nature sous forme de cing isotopes ( "°Ge 20,5%,
2Ge 27,4%, "*Ge 7,8%, “Ge 36,5%, °Ge 7,8%). Cette distribution isotopique doit en
principe aider a identifier le germanium dans le spectre de temps de vol s’il y a des impuretés
émises en surface avec des masses proches de celles des atomes du cristal.
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Pour I’épaisseur, nous avons choisi un cristal mince afin de corréler la perte d’énergie
et I’état de charge des ions transmis a travers la cible avec leur parameétre d’impact a 1’entrée
du cristal (Chapitre 1 :C -I1.)

2) Elaboration du cristal et choix de I’axe
d’alignement

Le cristal de germanium utilisé lors de notre expérience de pulvérisation a été fabriqué
a I’Université d’ Aarhus au Danemark, par croissance épitaxique lors d’une évaporation sur un
substrat de silicium dont la surface est un plan (100). La deuxiéme étape dans 1’¢laboration de
la cible est 1’¢lectrolyse du substrat par attaque ¢lectrochimique afin de libérer la deuxieme
face du germanium [12]. Le désaccord de paramétre de réseau entre le silicium (a=5.431 A)
et le germanium (a=5.657 A) induit des contraintes et des défauts a I’interface.

Pour faire disparaitre les défauts induits par la croissance épitaxique du germanium,
nous avons recuit le cristal a 600°C sous vide secondaire pendant 5 heures. Le gradient de la
température était de 10° C par minute. La température, 600°C, pas trop proche de la
température de fusion (937°C), favorise la mobilité des atomes et une reconstitution de la
maille de germanium dans la zone de croissance.

Aprés, le cristal a été conservé sous pression atmosphérique sans précaution
particuliére, jusqu’au nettoyage de surface précédant 1’expérience (voir plus loin).

Nous avons choisi d’utiliser comme direction de canalisation la direction de 1’axe
<110> car c’est le plus « ouvert », c'est-a-dire qu’a la fois la surface du canal est la plus
grande et la densité d’atomes le long des rangés est la plus importante ( d<i10-=4,00A) : on
obtiendra ainsi une grande différence de dépot d’énergie entre les ions bien canalisés qui
voyagent loin des rangeées, et les ions mal canalisés qui subissent des collisions proches le
long des rangées.

La Figure 2-5 schématise la structure cubique face centrée type diamant d’un cristal de
germanium. La surface de la cible est un plan (100). Les axes <110> font un angle de 45°
avec la normale au plan (100).

Figure 2-5 : structure cubique face centrée type diamant d'un cristal de germanium
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3) Caractérisation de la cible

a. Mesure de I’épaisseur du cristal

La mesure de 1’épaisseur de la cible a été faite par mesure de la perte d’énergie de
particules alpha traversant la cible. Les particules alpha sont fournies par une source
d’américium 241. La comparaison de cette perte d’énergie avec la valeur fournie par le code
de calcul TRIM, basée sur la formule de Bethe de perte d’énergie par unité de longueur
(dE/dx) des ions dans la matiere, permet de déduire 1’épaisseur de la cible a 0,05um pres. La
mesure de I’épaisseur du cristal de germanium a donné la valeur de 0,61um.

b. Caractérisation de la surface

La surface d’un cristal correspond a une discontinuité dans 1'arrangement périodique
des atomes en volume, ce qui modifie localement les propriétés liées a cet arrangement. Si
1'on considére un atome situé en surface, il possede un nombre de voisins inférieur a celui
qu'il posséderait s'il était au cceur de 1'édifice cristallin. Il en résulte que cet atome aura
tendance a échanger des liaisons plus fortes avec les atomes sous-jacents, et également a
contracter de nouvelles liaisons avec les atomes ou les molécules du milieu environnant, de
fagon a rétablir 1'équilibre du champ de forces auquel il est soumis. Les atomes de surface
sont donc tres réactifs. En conséquence, si le cristal est en interface avec I’air, on aura des
impuretés déposées en surface. En général, les impuretés sont principalement dues a
I’oxydation (GeO). Mais on peut aussi avoir des dépdts hydrogénés (eau) ou carbones
suivant la nature du gaz résiduel dans la chambre de collision.

Dans notre cas particulier, une source importante de pollution provient des huiles de
pompe et des graisses de lubrification des pieces mécaniques. Donc, il y a une possibilité que
les huiles viennent se déposer en surface, si leur pression saturante est supérieure ou égale a la
pression dans la chambre de collision.

Dans les expériences de pulvérisation, les rendements d’émission ionique sont trés
sensibles aux impuretés en surface. En effet, les ions venant du volume de la cible (zone
proche de la surface) peuvent étre d’une part arrétés par les couches d’impuretés s’ils n’ont
pas I’énergie cinétique suffisante, et, d’autre part, comme ils sont en majorité chargés une
seule fois, ils peuvent étre neutralisés en traversant la couche d’impureté.

Alors pour limiter I’influence des impuretés, on nettoie la surface autant que possible.

(i) L’expérience de pulvérisation ionique « test ».

Nous avons fait cette expérience au GANIL dans la salle SME (la Sortie Moyenne
Energie) quelques mois avant I’expérience finale pour tester I’ensemble des détecteurs et le
systeme d’acquisition.

Nous avons utilisé un faisceau d’ions Kr*** de 10 MeV/u, et, comme cible, dans un
premier temps, un cristal de germanium d’épaisseur 1um, pour regarder les especes émises
depuis la surface. Puis, dans un deuxieme temps, nous avons remplacé le germanium par une
feuille d’aluminium d’épaisseur 12 um pour faire la comparaison entre les spectres d’ions
émis dans les deux cas. Le taux de perte d’énergie électronique Se des ions Kr*** de 10 MeV/u
est de 14 keV/nm dans le Ge et de 10,4 keV/nm dans 1I’Al

Le cristal de germanium et la feuille d’aluminium étaient conservés, jusqu’au moment
de I’expérience, sous pression atmosphérique sans précaution particuliere.
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Les ions émis en surface ont été identifiés, par identification de leur masse en utilisant
le LAG (Chapitre 2 :B -Il. 4)). La Figure 2-6 schématise le principe de 1’expérience. Le
faisceau passe a travers une premicre feuille d’aluminium. En face de cette feuille, il y a un
détecteur a électrons formé de deux galettes a microcanaux, dont la face d’entrée est polarisée
a 200 V environ, et I’anode a 2,2kV. Ce détecteur délivre le signal Start de I’expérience lors
d’un passage d’un ion.

Apres, le faisceau incident rentre dans la cible polarisée a +8kV. Les ions positifs émis
en surface sont extraits par la grille qui se trouve devant la cible. Puis ils rentrent dans le tube
a dérive avant qu’ils soient détectés par le détecteur du spectromeétre a temps de vol, le LAG.

A chaque ion détecté par le LAG correspond un signal Stop. La différence en temps
entre le signal Start et le signal Stop donne le temps de vol de I’ion détecté, qui permet de
déterminer sa masse.

Cible de
Gelpm
o1
Al 18 pmm AL pm 8 1)

2 2
// \ Grille -2k

Calettes(2,2 KV)

Tubea dérive -2kW)
HAG

Start St_gp

\—TOF 4

Figure 2-6 : représentation schématique du dispositif de détection des ions secondaires positifs émis en
surface de la cible.

Les spectres suivants ont été obtenus en sommant les 64 voies du LAG
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Figure 2-7 : spectres normalisés des ions positifs émis en surface. a) et b) la cible est la feuille d’aluminium
et la différence entre les deux cas est la durée du pompage avant ’irradiation. c) la cible est le cristal de
germanium.
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La Figure 2-7 présente trois spectres bruts, normalisés a un méme nombre d’ions
incidents, du temps de vol des ions positifs émis par la surface. Le temps est exprimé en
numéro du canal fourni par le convertisseur temps-numérique du LAG (1 canal=0,6ns).

Dans le cas de DI’aluminium, 1’augmentation de la durée du pompage diminue
légerement le bruit de fond, ce qui montre qu’une partie des impuretés a la surface s’évapore
avec le temps dans un vide secondaire.

Composition istopique du Ge;
A=TO 208%, A=T2 2T 4%, A=T3 T8 %, A=Td: 36.9%, A=TE : 7.8%

— Al

w%%i%%/\/{:

LLE¥]

Figure 2-8 : spectres calibrés en masse des ions positifs émis dans la région des masses des isotopes du
germanium.

Nos spectres ont été calibrés en supposant une loi suivante :
o A% 1/2
n° canal =a* (m/q)~ +b.

L’absence de pic de référence, due au peu de différence nette entre les cibles Al et Ge,
rend cette calibration incertaine. De plus la résolution obtenue pour le spectre de masse avec
la cible d’aluminium était trés mauvaise, ce qui ne facilite pas la comparaison. Dans la région
des masses du germanium (Figure 2-8), on obtient les distributions de masses indiquées, avec
les incertitudes sur la calibration. On ne retrouve pas la distribution isotopique du germanium
(en haut de la Figure 2-8), et il est possible que les isotopes importants (70,72 et 74)
apparaissent, avec éventuellement un groupement (GeH)".

En comparant les deux spectres (Ge et Al), on remarque qu’ils sont semblables. Ceci
montre que la quantité d’ions Ge" est trés faible et que les spectres sont dominés par les
impuretes en surface.

Croyde de germanium

——

Ta =| =0 im 0 = =0 1m
[ LEyw] LR
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Figure 2-9 : spectres calibrés en masse des ions positifs émis dans la région des masses des isotopes de
I’oxyde de germanium.

En comparant le spectre Al et le spectre Ge vers les masses 86 (Figure 2-9), on trouve
une série de pics, dans le cas de Ge, qui se rapproche de la distribution isotopique des masses
de Ge. On a attribué ces pics a I’oxyde de germanium (GeO)".

Les ions positifs d’oxyde de germanium ont pu sortir plus facilement que le
germanium tout seul, puisqu’ils existent en surface. (On revient sur ce point dans le chapitre
d’analyse).

La principale conclusion de ces tests est que I’environnement n’est pas favorable a
I’observation de 1’émission ionique. Le responsable est probablement le goniometre utilisé
pour les expériences de canalisation. Ses moteurs sont a 1’intérieur de la chambre, et sont
lubrifiés avec une graisse a faible pression de vapeur saturante. La présence d’ions
Dyméthylphtalate (Figure 2-7, autour du canal 4000, M=147-149 u.m.a) est caractéristique
des graisses siliconeées.

En conséquence, pour I’expérience finale, nous avons décidé d’utiliser un goniométre
concu a I’IPNL, dont les moteurs sont a I’extérieur de la chambre.

(ii) Les différents tests de nettoyage et de caractérisation.

L’expérience « Test » faite en SME au GANIL avec des ions Kr avait fait apparaitre
la présence de nombreuses impuretés en surface des cristaux de germanium. Ensuite, des tests
de nettoyage et de caractérisation ont été entrepris aux accélérateurs Van de Graaff 2 MeV de
I’INSP (Jussieu, Paris) et au Van de Graaff 2,5MeV de I’'IPN de Lyon.

o Les tests de nettoyage et de dosage au Van
de Graaff de Jussieu-Paris

Il s’agit d’un dosage de 1’oxygéne et du carbone par la réaction nucléaire (d,p)
(deutons de 857 keV et de 968 keV respectivement). La section efficace pour C(d,p) est 4,95
fois plus grande que celle de O(d,p)O*"" de sorte qu’une seule cible référence d’oxygéne
suffit (Tay05 sur Ta, 699x10™ oxygéne/cm?).

Nous avons fait le dosage pour le cristal utilisé lors de ’expérience « Test » sans lui
faire subir de traitement de nettoyage. Nous avons trouvé en surface 14,5.10%° at/cm?
d’oxygéne et 6,6.10" at/cm? de carbone.

Pour enlever 1’oxygéne en surface, nous avons utilisé de 1’acide fluorhydrique (HF) (a
5%) pendant 3 minutes, suivi d’un ringage avec de 1’eau désionisée H,0, (& 30%) pendant 30
secondes [43]. Alors la quantité d’oxygéne est passée de 14,5.10™ at/cm? & 5,9. 10" at/cm?.

Pour le carbone, nous avons utilisé de 1’acétone avec du trichloréthyléne et de 1’eau
désionisée. Mais nous n’avons pas trouvé de changement significatif. Alors, on a essayé une
autre solution : le méme cristal a été mis pendant 2h a 600°C en présence d’oxygene a la
pression de 0,2 atmosphére. Le but était d’obtenir la combustion du carbone, avec
vaporisation sous forme de CO,. Cet échantillon s’est déchiré pendant I’opération. Cependant
nous avons quand méme pu effectuer le dosage sur la partie épaisse du cristal (Ia ou il y a le
substrat de silicium). L’échantillon a subi peu avant le dosage le méme traitement chimique,
c'est-a-dire HF puis ringage a I’eau désionisée pour enlever la couche d’oxyde formée.
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Voici les résultats: il y a nettement moins de carbone que lors de la mesure précédente
2,7.10" at/em? , et I'oxygéne a baissé un petit peu jusqu’a 4,9.10" at/cm?. Cependant,
I’aspect du cristal était trés noirci, et cela ne nous a pas encouragé a réitérer ce type de
traitement.

e Les tests de nettoyage et de caractérisation
avec les agrégats d’or au VVan de Graaff de Lyon.

Nous avons réalis¢é d’autres « nettoyages » a I'IPNL, en particulier avec du
trichloréthyléne, puis des mesures d’émission ionique sous impact d’agrégats Aug’ de 500
keV. Ces projectiles ont ’avantage de provoquer une forte pulvérisation [9, 15], incluant des
molécules et agrégats de grande taille. Le taux de perte d’énergie électronique S est de 3
keV/nm et le taux de perte d’énergie nucléaire (élastique) est de 32,4 keV/nm.

Cette méthode ne permet pas un dosage quantitatif.

Nous avons regardé I’émission d’ions négatifs (temps de vol déclenché par les
électrons sur le méme détecteur que pour les ions).

Nous avons utilisé des fragments d’une cible préalablement recuite 4h a 600°C puis
conservée dans sa boite sans précautions particulicres (il s’agit ici de la partie épaisse d’une
cible Si-Ge, c6té Ge). Dans un premier temps nous avons regardé 1’effet d’un nettoyage au
trichloréthyléne a chaud (10 minutes), avec et sans nettoyage supplémentaire avec du HF (3
minutes dans une solution a 20%). Les spectres de masse de la figure 10 sont obtenus avec un
cristal brut, un cristal traité au trichloréthyléne seul et un troisiéme traité au trichloréthyléne
puis a I’éthanol et enfin au HF.

brut ——brut
I —— 10 minutes trichla 60" 0010 4 a7 trichlo 10'+ 3 minutes HF 20%
0.a1 | trichlo + 3 minutes HF 20%
N , richla minutas CH o1
=
GeOH 433
7% "Geo,H
1 ||| \L 119 \\ ;3?%
.
122 ,' | IIr A0S Gel,H 122 et 125
21% FRFHGEDBH
| \ o
" ALY oo Al
|.l L'lll.Jl 'l."' N, IR Y W
‘EM-- T T ...,....,I:IJ:II:II:I, . .
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Figure 2-10 : a-spectre de masse (en unités atomiques) des ions négatifs émis en surface de trois fragments
d’un méme cristal de germanium traités en surface différemment. b-zoom sur une région de masse 70-130
pour le premier et le troisieme spectre (voir texte).

Dans le spectre brut (Figure 2-10) figurent des séries de pics vers les masses 105, 120,
puis 195, 210, 225, puis 290,.... 1l s’agit de groupements (GeO,Hnm)x , C€ qui montre que ces
composés massifs en surface sont des oxydes de Ge et pas seulement des composés carbonés
(graisses).Assez curieusement le trichloréthyléne supprime ces composés, et en rajoute
d’autres vers 250, 360 (le bruit de fond était plus mauvais sur les échantillons traités). Le
traitement supplémentaire avec HF n’a pas un effet remarquable ici (une petite diminution de
20% environ des pics O et OH).
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La seconde figure est un zoom sur la région des masses 70-130. La région des Ge et
GeH est polluée par les C¢H,, et on ne trouve pas les répartitions isotopiques du Ge. La région
des GeO,H (m=100-110) est également polluée par d’autres contaminants. Par contre on est
tres pres de la répartition isotopique du Ge dans la région des masses 120 avec GeOsH (voir
figure), avec certainement une contribution residuelle du Cyo et CioH vers m=120-121. Le
traitement au trichloréthyléne fait disparaitre cette répartition isotopique.

D’autres traitements plus ou moins longs au trichloréthyléne (30 minutes et 3minutes)
ne font pas apparaitre d’évolution trés sensible, si ce n’est une augmentation avec le temps de
pics associés au chlore (m~35, 70).

On privilégiera en conséquence un nettoyage HF qui a fait ses preuves au Van de
Graaff de Jussieu-Paris.

L’autre conclusion de ces mesures est que le temps passé par les cibles dans un vide
assez propre améliore I’état de surface. On a constaté que la concentration en C,, CyH,
diminue sensiblement aprés une semaine sous vide.

Le traitement choisi pour le cristal de germanium pour I’expérience principale a donc
été le suivant :

- nettoyage avec un solvant non chloré (acétone-alcool éthylique) pendant 1 minute
- ringage a I’eau distillée

- suppression de 1’oxyde avec HF 10 a 20% pendant 3 minutes

- ringage a I’eau distillée

- séchage sous jet d’azote

- stockage sous vide secondaire avec pompe primaire séche

Un point en suspens est la méconnaissance de la nature du dépdt de carbone en
surface : est-il en amas ou réparti uniformement ? Une mesure de spectrométrie Auger aurait
permis de répondre en comparant O et C. Cependant cette mesure aurait été difficile a mettre
en ceuvre avant I’expérience.

e Les caractérisations faites apres 1’expérience
sur le cristal de germanium

Pendant I’expérience principale au GANIL, on a eu I’impression d’un « mauvais état »
en ce qui concerne la qualité cristalline de notre cristal de Ge (nombre d’ions gelés dans leur
état de charge initial trop faible). Pour mesurer cela apres coup, on a fait une expérience au
Van de Graff de Jussieu pour tester le cristal par la méthode RBS (Rutherford Backscattering
Spectrometry) [11].
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Figure 2-11 : représentation schématique du dispositif expérimental utilisé en RBS

La Figure 2-11 montre le principe de cette expérience. Nous avons mesuré le nombre
de projectiles rétrodiffusés (H,He), dans le cas ou le faisceau est aligné suivant I’axe <110>
du cristal de Ge utilisé dans I’expérience principale (Figure 2-12), et dans le cas d’une
direction aléatoire par rapport au cristal Ge/Si, formé d’une couche de Ge (de méme épaisseur
que notre cristal) déposée sur une couche épaisse de Si (Figure 2-13).

A chaque direction de diffusion du projectile 8 correspond un transfert d’énergie
cinétique vers 1’atome cible, celui ci peut étre calculé en appliquant les régles de conservation
de la quantité de mouvement et de I’énergie lors de la collision.

Ce transfert d’énergie est généralement désigné comme le facteur cinétique K, lequel
correspond au rapport entre 1’énergie du projectile aprés la collision (El) et son énergie

initial (E, ).

2
_E, _ M, cosd /M2 —M?sin? 6
E, M, +M,

M; : est la masse du projectile (H, He).

M2 : est la masse de 1’atome cible (ici Ge)=72,6 unités atomiques.

Pour & =165°ona K ,, . (165°) =0,81etK ,, 5 (165°) =0,947.

Au total, la perte d’énergie du projectile rétrodiffusé résulte de la perte d’énergie
électronique dans le milieu (sur les électrons du milieu) et du transfert d’énergie lors de la
diffusion sur I’atome de la cible. Plus I’atome diffuseur est proche de la surface, plus la perte
d’énergie totale est faible. En particulier, les projectiles diffusés sur les atomes de surface ont
la plus faible perte d’énergie, et constitue dans le spectre RBS ce qu’on appelle le pic de
surface.

Dans la suite, on montre des spectres RBS (Figure 2-12, Figure 2-13) obtenus dans
cette expérience pour le faisceau d’ions He seulement.
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Figure 2-12 : spectre en énergie des ions He (1200 keV) rétrodiffusés & 165° sur un cristal Ge/Si dans le cas
d'une orientation quelconque.

Dans cette figure, on voit le spectre des ions He rétrodiffusés a 165° dans le cas d’une
orientation quelconque. Sur les grandes énergies, on a la rétrodiffusion des ions incidents sur
les atomes de la surface du Ge, et vers les basses énergies, on observe bien la redescente du
spectre correspondant a la face arriére du cristal de germanium. On remarque que le taux de
rétrodiffusion avec la profondeur, c.a.d. lorsque I’énergie diminue, augmente puisque la
section efficace de Rutherford est inversement proportionnelle a 1’énergie.
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Figure 2-13 : spectre en énergie des ions He (1200 keV) rétrodiffusés & 165° sur notre cristal de Ge dans le
cas d’un alignement axial.

Dans cette figure, on voit le spectre des ions He rétrodiffusés a 165° dans le cas de
I’alignement axial <110> du cristal de Ge.

On a d’abord le pic de surface, qui résulte de la rétrodiffusion des ions sur les
premieres couches d’atomes ; puis le rendement diminue brusquement mais ne s’annule pas
puisqu’il reste une partie du faisceau qui n’est pas canalisé. Enfin une fraction des ions qui
progressent dans le cristal se décanalisent a cause de la diffusion multiple sur les électrons et
sur les noyaux qui augmente leur énergie transverse. C’est pourquoi 1’augmentation du taux
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de rétrodiffusion en fonction de la profondeur est supérieure a celle qui est observée pour une
orientation quelconque.

Une grandeur physique importante dans ces études est le rapport y,..., qui est égal au
rapport du nombre de projectiles rétrodiffusés dans le cas d’alignement axial pour une dose
donnée (un nombre de projectiles incidents donné), sur le nombre de projectiles rétrodiffusés
dans le cas d’une orientation quelconque pour la méme dose.

On a trouvé que dans le cas du faisceau d’ions He incident, ce rapport est 4,3% si on
integre I’épaisseur totale du cristal, et 2,5% si on prend seulement le rapport des rendements
juste sous le pic de surface (vers 900 keV).

Ces valeurs montrent que la qualité cristalline est trés bonne sur toute 1’épaisseur du
cristal.

4) Orientation du cristal

4. Le goniometre

Pour orienter le cristal, nous avons utilisé un goniometre congu a I’Institut de Physique
Nucléaire de Lyon. Il a deux mouvements de rotation autour de deux axes perpendiculaires.
Ces 2 mouvements sont assurés par des moteurs pas-a-pas pilotables a distance :

-Le mouvement d’inclinaison autour de 1’axe horizontal perpendiculaire a la direction
du faisceau,

- Le mouvement de rotation autour de 1’axe vertical.
La précision relative des mouvements angulaires est de 1’ordre de 10 degré.

De plus le goniometre a un mouvement manuel de translation dans la direction
verticale, qui permet d’escamoter ou de recentrer le cristal, et deux mouvements de translation
horizontale; ces mouvements ont une précision de 2,5 pm.

b. Détermination de la position de I’axe <110> dans
notre expérience

Au départ, le cristal est vertical (inclinaison 0°). Il est incliné a 45° par rapport
a la direction du faisceau incident. De cette facon I’axe <110> est a peu prés paralléle au
faisceau.

Pour repérer les positions du cristal correspondant a un alignement planaire ou axial,
on utilise la propriété qu’ont les ions bien canalisés de conserver leur état de charge (Chapitre
1:C -II. 1)). Avec un faisceau incident Pb®** de 29 MeV/u, nous avons mesuré dans SPEG le
nombre d’ions gelés dans leur état de charge initial. Lorsque le cristal est aligné le long d’un
plan ou un axe, cette fraction est non nulle, contrairement a ce qui se passe pour une
orientation quelconque. La normalisation est effectuée a 1’aide de la galette a microcanaux,
qui compte les ions incidents au moyen des électrons secondaires, avec une efficacité de
100%.

Nous avons effectué des balayages angulaires en rotation et en inclinaison.
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La Figure 2-14 représente la position des plans rencontrés en fonction de 1’angle
d’inclinaison (axe des ordonnées) et de I’angle de rotation (axe des abscisses).

Chaque point sur cette figure correspond aux coordonnées de la position du cristal
pour laquelle on a un maximum local du nombre d’ions gelés transmis. Ces points
correspondent donc aux positions du cristal pour lesquelles le faisceau incident est aligné
suivant un plan.

L’intersection des plans donne la position de I’axe <110>,

Tilt(degré)

Rotation (degré)

Figure 2-14 : Les points représentent la position repérée de plans en fonction de I’angle d’inclinaison et de
I’angle de rotation au cours d’explorations angulaires repérées par les lignes en pointillés.

Il. Le systéme de détection des ions secondaires

La détection des ions secondaires se fait par spectrométrie de masse : accélération
électrostatique et vol libre, de telle sorte que le temps de vol mesuré (Tswp — Tstart), Caractérise
le rapport (masse/charge) des ions émis. La Figure 2-15 schématise le systeme de détection
des ions secondaires (voir le commentaire de la Figure 2-4).

3 HE';SM faisceau  orille Dﬁﬁ%ﬁlle
£ anodes  Tube & derive

2 Mgalettes

détecteur
électrons

35 cm

AE K 2 B 1R KDY
Figure 2-15 : Schéma général du systeme de détection des ions secondaires

1) Le signal Start : détection des électrons
secondaires

Les ions traversant le cristal provoquent I’émission d’électrons secondaires depuis
chacune de ses surfaces. La Figure 2-16 montre la multiplicité ou le rendement d’électrons
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émis de la face arriere du cristal de silicium, dans le cas ou le cristal présente au faisceau une
direction quelconque, en fonction de la charge a la sortie du cristal.

D’apres les résultats présentés sur ce graphe, on aura toujours de I’émission
d’¢lectrons secondaires de la face arriére de notre cristal de Ge, puisque le rendement est
supérieur a 100.

Cette etude, réalisée par la méme collaboration quelques années auparavant [3] avait
mis en évidence une variation de ces rendements en condition de canalisation. Cependant les
variations portaient sur des diminutions d’un facteur 2 typiquement.

Cela signifie que, pour chaque ion traversant la cible et quelle que soit I’orientation du
cristal, un nombre important d’électrons atteignent le détecteur a électrons apres avoir été
accélérés. Enfin, I’efficacité¢ de la galette a microcanaux qui détecte les ¢€lectrons étant de
I’ordre de 60%, on est sir d’avoir un signal Start pour chaque projectile traversant la cible.
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Figure 2-16 : rendement des électrons émis de la face arriére d’un cristal de silicium pour une direction
quelconque d’un faisceau d’ions Pb>" de 29 MeV/u [3].

La Figure 2-17 montre un spectre en énergie des électrons secondaires émis en face
d’entrée, sous I’impact d’un faisceau 0°" de 30 MeV sur un cristal de silicium en condition de
canalisation dans 1’axe <110>, et dans le cas d’une orientation aléatoire [29]. Le nombre
d’¢lectrons émis décroit avec leur énergie. On désigne les électrons de grande énergie par les
électrons o . L’énergie de ces électrons résulte d’une collision violente ou frontale avec un ion
incident.
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Figure 2-17 : spectre en énergie des électrons secondaires induits, en face d’entrée de cible a 180°, par un

faisceau d’ions O°* de 30 MeV aligné suivant I'axe <110> d’un cristal de Si et suivant une direction
quelconque [29].
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Pour une énergie donnée, le nombre d’¢lectrons émis est plus grand dans le cas ou le
faisceau est suivant une direction aléatoire que dans le cas d’alignement axial. Cela est dii au
fait que les ions canalisés rencontrent en moyenne une densité électronique plus faible.

Supposons que I’efficacité de détection de la galette du détecteur a électron soit 100%.
Pour avoir un signal Start, il faut qu’au moins un ¢électron atteigne la galette. Ainsi, le premier
électron qui arrive va déclencher le détecteur.

Si I’énergie acquise par les é€lectrons pendant la phase d’accélération est nettement
plus grande que 1’énergie initiale des électrons o , et si le temps nécessaire a 1’accélération des
électrons est faible, alors tous les électrons arrivent a peu pres en méme temps sur le
détecteur. Dans ce cas, il n’y aura pas de variation de la référence en temps (qui est définie
comme étant le temps de déclenchement du détecteur a électron).

Dans notre expérience, Emax(9 )= 63 keV a 29 MeV/u et 14 keV a 6,5 MeV/u, et
I’énergie acquise par les électrons pendant 1’accélération est 2 keV. Puisque I’émission
d’¢lectrons avec une faible énergie est dominante (Figure 2-17), alors il pourra y avoir un
déclenchement du détecteur avec ces électrons lents s’il n’y a pas d’électronsd , ce qui peut
introduire une variation sur la référence en temps.

On peut estimer cette variation en prenant, par exemple, un électron d’énergie 10
keV, et un électron avec une tres faible énergie initiale. Le temps mis par 1’électron & pour
parcourir la distance de 3 cm (distance entre le cristal et le détecteur a électrons), est 0,5 ns, et
pour un électron d’énergie initiale trés faible, ce temps est de 2,2 ns. Donc la différence de
temps est typiquement 1,7 ns, ce qui n’est pas négligeable devant la résolution temporelle du
systéeme de mesure du temps de vol.

Cette différence augmente a haute énergie (environ 2 ns a 29 MeV/u) par rapport a la
basse énergie (environ 1,7 ns a 6,5 MeV/u), parce que les électronsd sont alors plus
énergétiques.

De plus, nous verrons au chapitre suivant que ce probléme dépend également de
I’énergie transverse des ions en condition de canalisation : en effet, les ions bien canalises
rencontrent des densités électroniques plus faibles que les ions mal canalisés, ce qui réduit
leur probabilité d’émettre des électrons o&; la référence en temps peut donc se retrouver
biaisée.

2) Lagrille

Les ions secondaires émis sont accélérés par le champ électrique résultant de la
différence de potentiel entre la cible et la grille. La grille utilisée dans notre expérience est
formée de fils en nickel de diamétre 25 um, avec un maillage qui représente 15% de sa
surface. La Figure 2-18 montre une image par microscope optique d’une grille similaire a
celle qu’on a utilisée pendant notre expérience.
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Figure 2-18 : Image par microscope optique d’une grille similaire a celle de I’expérience. Dans notre
expérience 1=25um et L=300um.

Les ions incidents qui touchent la grille (15% du faisceau incident) sont générateurs
d’événements indésirables et donc a supprimer. En effet, & la sortie de la grille, on a des
émissions d’¢électrons secondaires qui vont étre accélérés par la différence de potentiel entre la
grille et le cristal. Sous I’impact de ces électrons avec la surface il y aura une contribution a la
pulvérisation. Ceci va augmenter la multiplicité des ions secondaires émis par 1’ion incident.
De plus, I’épaisseur traversée par les ions incidents qui rentrent dans la grille varie entre 0 et
25um, puisque les fils sont cylindriques. Alors I’énergie et 1’état de charge de ces ions qui
arrivent sur le cristal sont mal définis.

3) Le temps de vol des ions
Le temps de vol T d’un ion est égal a la somme du temps d’accélération t1 sur la

distance do entre la cible et la grille (différence de potentiel Vo), et du temps de vol libre t2 sur

la distance L a I’intérieur du tube & dérive. On néglige dans cette partie le temps mis par les
électrons pour parcourir la distance entre la face sortie du cristal et le détecteur a électrons.

car la

b b
Le temps t = 2m d, est trés petit devant le temps t = m
1 | qge Vo% 2 2ge

distance d0 est trés petite (1cm) comparée a la distance de vol L (35 cm).
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Figure 2-19 : la variation du temps de vol en fonction de la masse, pour une accélération de 10 kV sur 1
cm et un vol libre de 35 cm.

La Figure 2-19 montre la variation du temps de vol en fonction de la masse. La
majorité des ions émis sont une seule fois charges. Les graphes de cette figure sont obtenus en
tracant les formules donnant t; et t, et T=t;+t, pour g=1.

4) LAG

Le LAG est un détecteur a localisation a multi anode [7, 8]. Il permet de détecter
plusicurs ions qui arrivent simultanément si leurs points d’impact sur le détecteur sont séparés
d’au moins la dimension des anodes (pixels). Cela nous permet d’estimer le nombre
d’émission d’une espéce donnée.

Le LAG permet aussi de déterminer la distribution spatiale des ions secondaires qui
nous permet de remonter a leur énergie d’¢éjection initiale de la surface.

Ce détecteur est basé sur I’emploi de deux galettes de micro-canaux associées a 64
anodes, chaque anode étant connectée a sa propre chaine électronique de détection
(discriminateur + convertisseur temps-numérique). L’ensemble est équivalent a 64 détecteurs
indépendants.

a. Caractéristiques physiques des Galettes a micro-
canaux et de la Multi anode

Chaque galette a micro-canaux est formée de capillaires en verre de diametre 12 pm
avec un angle de 8° avec la normale a la surface et de longueur de 480 um. Le rapport de la
somme des surfaces des pores sur la surface totale de la galette est a peu pres 0,65. Si on
applique une tension entre les deux faces de la galette, les électrons secondaires émis par
I’impact d’une particule sur la galette sont accélérés et leur nombre est amplifié a I’intérieur
des canaux. Pour un potentiel de 1kV appliqué entre la face d’entrée et la face de sortie de la
galette, le gain est de I’ordre de 10°.

Notre détecteur est formé d’un empilement de deux galettes de micro-canaux placées
en chevron pour éviter un effet de canalisation des électrons a I’intérieur des canaux. Dans
notre expérience, la tension appliquée entre les bornes de chaque galette est 2kV.

La multi anode est située a 0,8 mm de la galette a micro-canaux. Les anodes (pixels),
qui sont en cuivre, ont une dimension de (2,18x2,18 mm?). La zone interanode, de largeur
0,36 mm, est composée d’abord d’une zone de 0,12 mm d’isolant, puis d’une grille de la
méme largeur liée a la masse, et enfin d’une derniere zone isolante de 0,12 mm. Un potentiel
est appliqué entre la galette a micro-canaux et la multi anode.

b. L’efficacité physique de détection
L’efficacité physique de détection du LAG dépend de I’efficacité de détection de la
galette a micro-canaux et de la multi anode.

L’efficacité de détection de la galette est €gale au rapport de la surface de I’ensemble
des micro-canaux a la surface totale de la galette. Donc ’efficacité géométrique de la galette
est ¢ =0,65.
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A la sortie de la galette, on aura un nuage €lectronique. L’amplitude correspondant au
nombre d’électrons collectés par une anode donnée doit étre supérieure au seuil du
discriminateur. Dans notre expérience, on a fixé le seuil des discriminateurs du LAG a 5 mV,
ce qui est faible et qui sera pratiquement toujours franchi.

Le rapport de la surface des anodes sur la surface totale (pixel + zone inter pixel
inactif) est de 0,75, qui définit ’efficacité géométrique des anodes £, . Mais en réalité, cette
efficacité est plus grande que 0,75 a cause de I’extension du nuage électronique. En effet,
pour des nuages électroniques d’une extension de 165 um (valeur rentrée dans les simulations
pour reproduire la réponse du détecteur) qui tombent dans la zone inter pixel, il y a une
chance qu’un pixel voisin soit touché, ce qui augmente ’efficacitée,. Il y a aussi une
probabilité non nulle aussi de toucher deux pixels voisins a la fois, ce qui conduit a surestimer
le nombre exact des impacts incidents, ce qu’on appelle la diaphonie. Cette diaphonie devra
étre étudiée pour étre corrigée.

L’efficacité physique totale de la détection est € = ¢, x &,

Pour un nombre d’impacts simultanés inférieur a 10, la probabilité de recouvrement
entre les impacts est négligeable, et dans ce cas la (qui est aussi le cas de notre expérience) le
fonctionnement du détecteur est normal avec une efficacité totale voisine de 0,5.

Pour un nombre d’impacts simultanés supérieur a 10, la probabilité de recouvrement
entre les impacts n’est pas négligeable. Il y aura une sous-estimation du nombre réel d’ions
incidents sur le LAG. Par contre une analyse détaillée de 1’amplitude du signal permet de se
rapprocher de la réalite.

C. L’acquisition des données sur le LAG

Le convertisseur temps-numérique (CTN), en anglais Time-to-Digital Converter
(TDC), permet de mesurer les intervalles de temps séparant les impulsions START des
impulsions STOP. Les TDC sont intégrés dans des cartes VME (Versa Module Eurocard).

Chaque TDC a un compteur interne de pas de 0,5ns avec un temps maximal mesurable
de 16us et une mémoire de capacité 8 mots.

Le signal Start délivré par le détecteur a électrons est pris comme référence
temporelle.

Il déclenche la phase d’enregistrement sur la mémoire du TDC. Lorsque le TDC regoit
un signal de discriminateur d’un pixel de LAG, il transmet la valeur de son compteur et il
I’enregistre dans la premiéere adresse de sa mémoire Stopl, puis Stop2 dans la deuxiéme
adresse s’il y a un autre signal envoyé par le méme discriminateur pendant une certaine
fenétre de temps déclenchée par ’arrivée du signal Start et ainsi de suite pour Stop3....

Le temps mort, entre les signaux Stop successifs sur la méme voie pour un méme
signal Start, est variable. 1l dépend du nombre de Stops arrivés. Le second Stop est accepté
aprés 44ns et le troisieme Stop aprés 135ns. Ce temps dépend de la longueur des fils de
connexion entre les différents modules électroniques, de la réponse des discriminateurs, de
I’enregistrement des différents signaux (la phase de 1’écriture) et de la transmission des
données (la phase de lecture).
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Dans notre cas, les rendements des difféerentes masses émises sont inférieurs a 1
(comme on va voir au chapitre suivant). Alors la probabilité pour que deux ions émis de
méme masse arrivent simultanément sur le méme pixel est faible.

La différence entre le signal Start et le signal Stop caractérise le temps de vol de 1’ion
secondaire émis de la surface du cristal par rapport a I’instant d’impact de 1’ion incident sur la
cible.

d. La résolution en temps

Expérimentalement la résolution en temps est déduite de la largeur a mi-hauteur des
pics dans le spectre de temps de vol.

Cette resolution dépend de la résolution en temps du discriminateur du LAG
convoluée avec celle du détecteur d’¢lectrons, et de celle du TDC (0,5 ns par canal).

En plus de cette résolution temporelle, les pics obtenus sur le spectre de distribution de
masse ont une largeur qui dépend de paramétres physiques.

Les principaux facteurs physiques qui influencent la largeur des pics AT sont:

- la distribution d’énergie initiale des ions secondaires : la distribution de vitesses
initiales parallelement a la direction d’accélération des ions de méme masse se traduit par une
distribution des temps d’arrivée sur le détecteur, donc par un élargissement du pic de masse ;

- la distribution de vitesse des électrons secondaires : nous avons discuté dans la
section 11-1 de la dispersion introduite dans la référence en temps de vol par la détection ou
non d’électrons 9, sachant qu’il y aura toujours un Start associé aux €lectrons lents, mais pas
toujours aux électrons 6 beaucoup moins nombreux ;

- la fragmentation des ions secondaires : un ion secondaire A" de masse m, formé de
plusieurs atomes ou molécules, peut étre émis de la surface dans un état excité. Il y a une

chance qu’il se désexcite en se fragmentant au moins en deux fragments A et A, de masse
m, et m.. Dans ce cas I’'un des deux fragments sera chargé positivement et I’autre sera en

geénéral neutre. L’influence de la fragmentation sur les pics de spectre de temps de vol dépend
du moment de la fragmentation pendant la phase d’accélération.

Si elle se fait au début de I’accélération c.a.d. si A" est accéléré pendant un temps
court comme étant A" et pour le reste de la phase d’accélération comme étant A", cela
provoque un élargissement sur la partie descendante du pic A" (temps de vol Iégérement plus
long que pour les ions A" émis). Dans ce cas I3, on perd le deuxiéme fragment A, .

Si elle se fait a la fin de I’accélération c.a.d. si A’ et A, sont accélérés pendant la
majeure partie du temps comme étant A" , alors 1’élargissement cette fois se situe sur la
partie ascendante du pic A" (temps de vol légerement plus court que pour les ions A" émis).

Si elle se fait dans le tube de vol c.a.d les deux fragments sont accélérés pendant toute
la phase de I’accélération comme étant A", dans ce cas 1a, il n’y a pas d’influence sur la
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largeur des pics. Mais on compte deux fois I’ion A” si les fragments arrivent sur des pixels
séparés.

On peut avoir des spectres de temps de vol pour chaque pixel puisqu’ils sont
indépendants, et pour avoir plus de statistique, on peut sommer les spectres de tous les pixels.
Mais dans ce dernier cas, la résolution en temps est moins bonne si on ne corrige pas de la
calibration de chaque pixel séparément.

e. La calibration en masse
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Figure 2-20 : Spectre de temps de vol typique des ions secondaires détectés

La Figure 2-20 nous montre un spectre de temps de vol brut donné par le pixel qui a
enregistré le plus grand nombre de stops. En axe des ordonnées, on a le nombre d’événements
d’ions secondaires détectés, et en axe des abscisses, on a les numéros de canaux. Un canal est
un intervalle de temps ajustable. On a choisi la valeur 0,6 ns par canal pour profiter
pleinement de la résolution en temps de la détection.

Sur ce spectre on a identifié les pics H* et H, etH, . Pour identifier les autres
masses, on a fait la calibration de ce spectre en masse en utilisant les masses du H ™ etH .

En effet, le temps de vol d’un ion donné T est proportionnelle a la racine carré de sa
masse m (les ions secondaires émis sont majoritairement chargés une seule fois).

On peut écrireT =avm +b. En trouvant a et b on peut transformer I’échelle linéaire

en temps en échelle non linéaire en masse. La Figure 2-21 présente un spectre en masse dans
la région de masse des isotopes de Ge.

o1



1200 4
1000 I .
800 | [ g

600 ' ; [ -

Nombre de coups

400 - I | \ E

2004 || | /\ / \\ [\ I\ B

Masse(u,m,a)

Figure 2-21 : Région de masse des isotopes de germanium

Pour le pic de I’ion hydrogeéne de masse =1,007u.m.a, la résolution en temps c.a.d. la
largeur a mi-hauteur est de 1,5ns, ce qui correspond a une résolution en masse Am =
0,0084 u.m.a.

Pour déterminer la résolution dans la région de la masse des ions de Ge, on a choisi le
pic de la masse 68 u.m.a, qui est bien défini c.a.d. symétrique et sans déformation. La largeur
a mi-hauteur est del,3 ns ce qui correspond a une résolution en masse Am =0,lu.m.a.

lll. Spectrométre a Perte d’Energie du GANIL (SPEG)

Le spectrometre SPEG (Spectrométre a Perte d’Energie du GANIL) est présenté ci-
dessous [4]. 1l est utilisé dans I’expérience présente pour mesurer la charge et 1’énergie des
ions incidents traversant la cible. Le spectrometre et les détecteurs du plan focal sont d’abord
décrits. Puis les procédures d’étalonnage du spectrometre sont détaillées. L’étalonnage en
position des chambres a dérive de ce spectrometre permet de déterminer I’impulsion des
particules au niveau du plan focal.

Plastique

Chambre a
ionisation

Chambres

a dérive T
_ Chambre a réaction

Figure 2-22 > Vue du spectrométre SPEG
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1) Le spectrométre a perte d’énergie

SPEG est composé de deux ensembles magnétiques: 1’analyseur et le spectrométre
(Figure 2-22). La partie spectrométre située aprés la cible comprend deux dipdles
magnétiques separés qui sélectionnent les ions transmis selon leur rigidité magnétique:

P
Bop=-—(1
0 Q()

avec P I’impulsion de la particule et Q sa charge, B le champ magnétique appliqué
dans I’aimant et p le rayon de courbure du faisceau centré dans 1’aimant

Le spectrométre SPEG couvre un angle solide de 5 msr et bénéficie d’une acceptance
en moment ou en distribution de charge de 7%. C’est un spectrométre de haute résolution, qui
permet une mesure trés précise de I'impulsion des ions transmis. La rigidit¢é magnétique
maximale du spectrométre SPEG est 2,7 Tm. Son plan focal est doté d’un systéme de
détection composé¢ de deux chambres a dérive, une chambre d’ionisation et un détecteur
plastique, qui permettent d’identifier en masse et en charge les particules diffusés dans le
spectromeétre et de mesurer leur énergie. La résolution en position est de 0,8mm, ce qui
correspond & une résolution de 10 en impulsion.

Dans notre expérience, on a utilisé une seule chambre a dérive et le détecteur
plastique. Le signal délivré par le détecteur plastique déclenche 1’acquisition pour la chambre
a dérive qui donne la position horizontale des ions transmis dans le plan focal du SPEG.

2) Lachambre a dérive

La chambre se compose d’une cathode, d’une grille (appelé grille de Frish), de fils
d’amplification, d’une cathode a pistes et de préamplificateurs (Figure 2-23). La chambre
possede une largeur utile de 70cm pour une hauteur de 10cm. La grille de Frish et la cathode
sont distantes de 10cm. Les fils d’amplification sont a lem de la grille et 8 5 mm de la
cathode a pistes. La cathode fonctionne sous une tension de -800 V et la grille de Frish est
mise a la masse. La grille de Frish est constituée de 46 fils de pas 2,54 mm et de 100um de
diametre. Deux feuilles de mylar de 0,9um sont placées perpendiculairement au faisceau et
assurent I’homogénéité du champ entre la grille de Frish et la cathode.

Dans la zone d’amplification, deux groupes de 5 fils de 20um de diamétre séparés 1’un
de I’autre de 1cm, portés a une tension de 550V, sont chacun associés a une rangée de pistes
de la cathode. La cathode a pistes est divisée en deux rangées, distantes de 1mm, et décalées
d’une demi-piste I’'une par rapport a I’autre. Chaque rangée possede 128 pistes de 5,5mm de
large et de 5cm de long. L’inter piste est de 0,5mm. Chaque piste est reliée a un
préamplificateur de charge. Le signal issu des préamplificateurs est finalement envoyé vers
des cartes VXI pour étre mis en forme et codé.
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Figure 2-23 : Principe de fonctionnement de la chambre a dérive

Lorsqu’un ion traverse la chambre, il ionise le gaz (isobutane a une pression de 20
mbar) contenu dans le détecteur. Le champ électrique créé entre la cathode et la grille de
Frish dérive les électrons produits pour qu’ils passent a travers la grille. Les €lectrons sont
ensuite accélérés vers les fils d’anode : c’est la zone d’amplification ; de nouvelles paires
électron-ion sont formées (ionisation en avalanche) et les ions sont repoussés vers la cathode a
piste et la grille de Frisch. Le mouvement des ions induit un signal sur les pistes. La position
de I’avalanche est déduite de fagon précise de la forme (largeur, centroide) de la distribution
de charges induite sur les pistes. La mesure de la position horizontale de 1’ion incident est
faite en reconstruisant le centroide de la distribution de charge induite sur les pistes.

3) Le detecteur plastique

Le détecteur plastique est un détecteur scintillant de type NE102A de 72cm de large,
15cm de haut, et de 2cm d’épaisseur. Ce détecteur est placé au bout de la chambre et arréte les
ions incidents transmis. L’ion incident excite les molécules du plastique qui se désexcite en
émettant des photons. Ces photons se propagent dans le plastique et sont menés par deux
guides de lumiére jusqu’a deux photomultiplicateurs, alimentés sous une tension de -1400V.
Chaque voie est équipée d’un discriminateur qui délivre un signal pour déclencher
’acquisition de la chambre a dérive.

4) Etalonnage en Impulsion de SPEG

La Figure 2-24 montre le pic du faisceau direct Pb’** & 29MeV/u, et le pic des ions Pb
transmis avec ’état de charge 72+ dans le cas ou le faisceau est aligné suivant une direction
quelconque. Ces deux distributions sont données par la chambre a dérive. L’axe horizontal
indique la position des ions dans le plan focal de la chambre a dérive en unité de canal. On a
20pum par canal.

La largeur a mi-hauteur du pic du faisceau incident est 5 canaux ce qui est équivalent a
0,12mm. La largeur du faisceau dans la chambre a dérive est plus petite que sa largeur 2mm
donné par le profileur a gaz juste avant la cible. Cela est d a la focalisation du faisceau par
les quadripdles et les lentilles de correction de SPEG.
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Le pic des ions Pb transmis avec 1’état de charge 72+ est plus large a cause de la
fluctuation statistique de la perte d'énergie. Cette fluctuation résulte de la fluctuation
statistique du nombre de collisions ¢lectroniques et des échanges de charge a I’intérieur de la
cible. De I’écart entre les centres de gravité du deux pics on peut déduire la perte d’énergie
des ions dans la cible.

La Figure 2-25 montre des pics des ions transmis avec plusieurs états de charge pour
le méme faisceau pour une incidence quelconque.

1 —— L'état de charge 72+ transmis
—— Faisceau incident Pb72Jr 29MeV/u

0,1+ .

0,01 4 E

1E-3 E

T T T T T
14600 14800 15000 15200 15400
Position X (canaux)

Figure 2-24 : deux distributions données par la chambre a dérive : le faisceau incident Pb72+ a 29MeV/u
(en bleu) et I’état de charge 72+ transmis dans le cas d’une direction quelconque d’incidence.
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Figure 2-25 : la distribution des états de charge des ions transmis pour une orientation quelconque du
cristal. Faisceau incident Pb"* & 29 MeV/u.

Pour la calibration de la chambre a dérive, on a utilisé celle qui avait été faite par la
collaboration pendant une autre expérience. La relation qui lie la position X d’un ion dans la
chambre a dérive avec sa vitesse et son état de charge est la suivante:
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AX __AQ AP
K, Q

position X.

2 ou Ky est un coefficient géométrique dépendant de la

La calibration de la chambre consiste a trouver Ky, et aprés on peut trouver la perte
d’énergie des ions transmis par rapport a la position du faisceau incident dans la chambre a
dérive. Pour cela un faisceau de Pb>®* & 29MeV/u avait été envoyé sur une cible de carbone
d’épaisseur 20pg/cm?. Dans ce cas la perte d’énergie des ions transmis est négligeable, et la
relation (2) se réduit a

AX AQ
- 3)

X

puisque AP 0
5 .
Pour la position X d’un état de charge, on prend la valeur moyenne de sa distribution
dans la chambre a dérive.

Pour une certaine valeur de la rigidité magnétique, on obtient une distribution d’états
de charge transmis par la cible de carbone qui ressemble a celle de la Figure 2-25. En prenant
deux états de charge voisins Q; et Q2, on trouve Ky pour une position X moyenne

X =22 % g

Alors que AQ=Q, -Q, , AX =X, =X, (5)
Et

_): Ql(XZ — Xl)

. (6
QZ_Ql ()

On prend des valeurs positives pour Ky et on fait un fit comme on le voit sur la Figure
2-26
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Figure 2-26 : le coefficient géométrique K, en fonction de la position horizontale dans la chambre a dérive
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La non linéarité de Ky aux bords de la chambre est due a I’effet géométrique de
I’aimant. En effet, la formule (2) n’est valable que pour des faibles variations de X par rapport
au centre.

Une fois qu’on a calculé Ky, on peut relier la position dans la chambre a dérive de
I’1ion transmis a son énergie et sa charge. Et on peut trouver sa perte d’énergie par rapport a la
position du faisceau incident dans la chambre a dérive.

D’apres la calibration, un canal est équivalent a 37 KeV a haute énergie. La largeur en
énergie du faisceau incident de Pb’®* & 29MeV/u dans SPEG est d’environ 0,2MeV. Donc la
résolution en énergie mesurée dans notre expérience a haute énergie est de I’ordre de 3.10°,
meilleure que la résolution en énergie prévue de SPEG (2.10%).

La Figure 2-27 montre la perte d’énergie moyenne pour les états de charge transmis
dans le cas ou le faisceau d’ions Pb’?* & haute énergie est incident suivant une direction
quelconque du cristal de Ge. Cette perte d’énergie a été¢ déterminée en utilisant la calibration
de la chambre a dérive décrite ci-dessus.

% | —=— Orientation quelcponque |

Pb’2* 20MeViu

25 -

20 —" 4

15 -

10 -

La perte d'énergie (MeV)

0 T T T T T T
69 70 71 72 73 74

Les états de charge transmis

Figure 2-27: la perte d'énergie moyenne des états de charge transmis dans le cas d'une orientation
aléatoire du faisceau Pb"** & 29MeV/u avec le cristal du Ge

La variation de la perte d’énergie dans le cristal suivant I’état de charge des ions
transmis est faible (Figure 2-27). En effet, 1’état de charge des ions incidents 72+ a haute
énergie est proche de 1’état de charge de 1’équilibre dans le cas de la cible de germanium.
Alors 1’état de charge des ions incidents va fluctuer autour de la charge 72+, et tous les ions
incidents ont le méme état de charge moyen a I’intérieur du cristal. Donc, la perte d’énergie
suivant une direction quelconque avec le cristal doit étre indépendante de 1’état de charge a la
sortie.

La perte d’énergie obtenue en moyennant la perte d’énergie de tous les ions transmis
dans le cas du faisceau incident de Pb’®* est autour de 19,5 MeV. La perte d’énergie donnée
par le code SRIM2003 pour un ion plomb d’énergie 29 MeV/u dans une cible de germanium
d’épaisseur 0,86pum est de 21,6 MeV. L’écart qu’on trouve entre les valeurs mesurée et
calculée est de I’ordre de 10%. Cela est d au fait que les ions incidents sont un peu canalisés
a I’intérieur du cristal parce que 1’orientation quelconque utilisée pendant 1I’expérience est tres
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proche des plans associés a la direction axiale : certains ions peuvent étre canalisés pendant
leur parcours dans la cible.

L’¢état de charge du faisceau de plomb incident a haute énergie était officiellement
73+. Au moment de la calibration, on a trouvé que, si 1’état de charge du faisceau incident est
73+ dans le cas de 1’orientation quelconque, alors la perte d’énergie totale dans le cristal des
ions transmis varie significativement avec 1’état de charge a la sortie du cristal, ce qui est
impossible. Mais elle reste constante si 1’état de charge incident est supposé étre 72+ (Figure
2-27). C’est donc la valeur 72+ qui a été retenue. La variation sur 1’état de charge, pour la
méme valeur de la rigidité magnétique, entraine une variation sur I’énergie incidente. D’apres
I’équation (1) on a trouvé que I’énergie du faisceau incident est 28,6 MeV/u.
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Chapitre 3 : Résultats de I’expérience

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats que nous avons obtenus Eg)our les trois
systtmes (Pb’** incident & 28,6 MeV/u, Pb>* incident & 29MeV/u et Pb®* incident a
6,5MeV/u). Tout d’abord, on présente les distributions d’états de charge et la perte d’énergie
des ions transmis, ensuite on présente les différents résultats obtenus sur 1’émission ionique
dans les deux cas : orientation quelconque et alignement axial. A la fin, on détaille I’effet lié¢ a
la canalisation sur 1’émission ionique.

A - La distribution d’états de charge pour les trois systémes

L’état de charge d’équilibre dans le germanium pour le Pb incident a 29 MeV/u et a
6,5 MeV/u suivant une orientation quelconque est proche respectivement de 72 et de 55
(prédite par Leon et al [30]).
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Figure 3-1: la distribution des états de charge des ions plomb transmis a travers le cristal de germanium
dans les deux cas : orientation quelconque (cercles pleins) et alignement axial (cercles vides) pour les trois
systémes (Pb>** & 29 MeV/u, Pb’** & 28,6 MeV/u et Pb®" 4 6,5 MeV/u).
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La Figure 3-1-a montre la distribution des états de charge des ions plomb a la sortie du
cristal pour les deux cas : orientation quelconque (cercles pleins) et alignement axial (cercles
vides) pour le faisceau du Pb*®* incident & 29MeV/u.

Dans le cas d’une orientation quelconque, la distribution des états de charge s’étend de
la charge 68+ jusqu’a la charge 73+. En fait la distribution doit s’étendre au-dela de ces
valeurs limites mesurées. Cependant cela ne présentant pas un grand intérét, nous n’avons pas
fait de mesure systématique de I’intégralité de la distribution. La distribution présentée est
donc normalisée a 1. La valeur moyenne des états de charge a la sortie est 70,46. Elle est
différente de la valeur de la charge a I’équilibre qui doit étre plus grande ou égale a 71, qui est
I’état de charge & 1’équilibre que nous avons mesuré dans le cas du faisceau de Pb’?* incident
a 28,6MeV/u. Cette différence revient au fait que le cristal n’est pas assez épais pour que
I’équilibre de charge soit vraiment atteint.

Dans le cas d’alignement axial, la distribution est tres large, elle s’étend de la valeur
de I’état de charge incident 56+ a la valeur 77+.

Les ions qui ont un faible état de charge a la sortie du cristal sont les ions bien
canalisés. Parmi eux, il y a ceux qui sont restés gelés dans leur état de charge initial et qui
sont majoritaires. Ces ions ont voyagé a I’intérieur du cristal pres du centre du canal, loin des
rangées d’atome, et ils ont rencontré des faibles densités électroniques. Par conséquent
I’ionisation de ces ions par impact sur les électrons du milieu est faible et 1’ionisation par
impact sur les noyaux du milieu est supprimée.

Les ions qui ont un état de charge a la sortie du cristal plus grand que la valeur de
1’état de charge moyen dans le cas d’une orientation quelconque sont les ions mal canalisés.
Ces ions ont pu s’approcher des rangées d’atomes lors de leur parcours dans le cristal, et ils
ont rencontré une densité électronique élevée. Alors ces ions ont été ionisés par impact sur les
électrons et les noyaux du milieu.

La largeur de cette distribution revient au fait que, d’une part, la charge incidente est
trés loin de 1’état de charge d’équilibre, et, d’autre part, les ions incidents canalisés n’ont pas
le méme espace transverse accessible a 'intérieur de I’axe <110>. Cet espace transverse
dépend du parameétre d’impact initial avec les rangées d’atomes a 1’entrée du cristal et de
I’angle d’incidence avec la direction de 1’axe <110>, donc la densité électronique rencontrée
et le nombre de collisions proches avec les noyaux des rangées d’atomes ne sont pas les
mémes pour tous les ions incidents canaliseés.

La Figure 3-1-b montre la distribution des états de charge des ions plomb a la sortie du
cristal pour les deux cas : orientation quelconque (cercles pleins) et alignement axial (cercles
vides), pour le faisceau d’ions Pb’?* incidents & 28,6 MeV/u. La charge incidente est proche
de I’¢état de charge d’équilibre.

Dans le cas d’une orientation quelconque, de méme que précédemment, nous avons
restreint la mesure entre la charge 69+ et la charge 74+. La valeur moyenne de 1’état de
charge a la sortie est 71,1, qui est la charge a 1’équilibre.

Dans le cas d’alignement axial, la distribution n’est pas large comme dans le cas du

Pb®* puisque la charge incidente est proche de 1’état de charge d’équilibre ; les états de
charge a la sortie du cristal sont les mémes que dans le cas d’une orientation quelconque.
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Les ions bien canalisés sont principalement formés des ions qui sont restés gelés dans
leur état de charge initial. Les ions mal canalisés peuvent avoir tous les états de charge entre
69+ et 74+, mais la fraction des ions mal canalisés augmente avec la charge.

La Figure 3-1-c montre la distribution des états de charge des ions plomb a la sortie du
cristal pour les trois cas : orientation quelconque (cercles pleins), alignement axial (cercles

vides) et faisceau légérement désaligné de 0,06° avec 1’axe <110> (carrés vides) pour le
faisceau du Pb?" incidents & 6,5 MeV/u.

Dans le cas d’une orientation quelconque, la distribution des états de charge a été
mesurée entre les charges 53+ et 59+. La valeur moyenne de I’état de charge a la sortie est 55.
Elle n’est pas différente de la valeur de I’état de charge a 1’équilibre. Cela provient du fait que
les sections efficaces d’échange de charge a basse énergie sont plus grandes que celles a haute
énergie.

Dans le cas d’alignement axial, la distribution est trés large puisque la charge incidente
est trés loin de 1’état de charge a 1’équilibre ; elle s’étend de la valeur de 1’état de charge
incident 28+ jusqu’a la valeur 57+, a laquelle nous avons limité nos mesures lors de
I’expérience.

Les ions bien canalisés sont ceux qui ont les faibles états de charge a la sortie, la
fraction des ions gelés est trés faible puisque la section efficace de perte d’électrons a basse
énergie est grande. Les ions mal canalisés sont parmi les ions qui ont des grands états de
charge.

Dans le cas ou le faisceau incident est désaligné de 0,06° avec 1’axe <110>, ce qui
correspond a 61% de ’angle critique de canalisation pour ces ions, la distribution est aussi
trés large et toujours pour la méme raison ; elle s’étend de 1’état de charge 30+ jusqu’a la
valeur 61+. Le désalignement avec I’axe a diminué la fraction des ions bien canalisés et a
augmenté la fraction des ions mal canalisés. La fraction des ions gelés dans leur état de charge
incident était en dessous de notre limite de sensibilité.

Dans ce cas du cristal 1égérement désaligné, les ions rentrent dans le cristal avec une
énergie transverse plus grande que celle des ions bien alignés. Donc ces ions vont faire plus
d’échange de charge puisqu’ils rencontrent une densité électronique moyenne plus grande que
dans le cas de I’alignement axial parfait.

B - Echange de charge en couche amorphe

Avant que les ions incidents rentrent dans le monocristal, ils traversent la couche
d’impuretés a la surface, qui est amorphe et qui est de 1’ordre de quelques nanométres ; et de
méme, avant qu’ils sortent du cristal, ils vont traverser une couche d’impuretés sur la face
arriere. Il peut y avoir des échanges de charge dans chacune de ces deux couches de surface.

A haute énergie, comme on voit sur les courbes de distribution d’états de charge dans
le cas d’alignement axial, on a une grande fraction des ions qui restent gelés dans leur état de
charge incident. Donc on peut négliger la perte d’électrons des ions incidents dans les deux
couches d’impuretés.

A basse énergie, et toujours d’aprés la distribution d’état de charge dans le cas
d’alignement axial, on remarque que la majorité des ions bien canalisés sont dans la région
des états de charge 36-40. Donc on estime que les ions incidents bien canalisés ont perdu en
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moyenne une dizaine d’électrons en traversant les deux couches amorphes. Donc en premiére
approximation, I’état de charge a I’entrée du cristal a basse énergie est proche de 33+.

C - Bruit de fond de la grille

La Figure 3-2 montre un spectre d’état de charge donné par SPEG dans le cas d’une
orientation quelconque pour les trois systémes.
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Figure 3-2: profils d'états de charge donnés par SPEG dans le cas d'une orientation quelconque pour les
trois systemes

Les pics d’¢tats de charge sont plus larges a basse énergie qu’a haute énergie. Cela
provient essentiellement de la fluctuation sur 1I’échange de charge qui est plus grande a basse
énergie qu’a haute énergie.

On distingue une composante quasi-continue du bruit de fond dans ces spectres, qui
est d0 aux ions incidents qui traversent la grille placée devant le cristal.

La grille est assez épaisse (18um), donc les ions qui la traversent ont, d’une part, une
énergie tres réduite, et, d’autre part, une charge proche de la charge d’équilibre a I’énergie de
sortie, c’est pourquoi le bruit de fond est important dans la région de la charge d’équilibre a
haute énergie et a basse énergie. Par ailleurs, la grille a une forme cylindrique, alors les ions
qui la traversent n’ont pas le méme parcours a I’intérieur, donc ils n’ont pas la méme perte
d’énergie, et ¢’est pourquoi le bruit de fond prend un aspect continu.

Le bruit de fond a basse énergie décroit linéairement quand la charge décroit. Par
contre a haute énergie et a coté des grands états de charge ce bruit de fond constitue des pics;
pour estimer le bruit de fond dans ce cas, on a fait un fit gaussien.

Dans le cas d’une orientation aléatoire, on n’a pas besoin d’estimer exactement le bruit

de fond puisque le rapport signal sur bruit de fond est trés grand. Par contre, dans le cas
d’alignement axial, la sélection des ions mal canalisés, comme on verra apres, dans chaque
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pic d’état de charge est trés sensible aux ions du bruit du fond puisque le rapport entre les ions
mal canalisés (qui représentent moins de 10% du faisceau incident) et les ions du bruit de
fond n’est pas trés grand.

D - La perte d’énergie des ions transmis pour les trois systemes

|. La perte d’énergie moyenne en fonction de I'état de
charge

On a utilisé 1’étalonnage en énergie qu’on a fait pour la chambre a dérive de SPEG
(Chapitre 2 :B -Ill. 4)). Pour chaque pic d’état de charge, on a calculé la perte d’énergie
moyenne c.a.d. on a calculé la perte d’énergie qui correspond a la position moyenne du pic
dans la chambre a dérive. Dans la suite, on présente la perte d’énergie en fonction de 1’état de
charge a la sortie du cristal dans les deux cas : orientation quelconque et alignement axial
pour les trois systémes.
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Figure 3-3: la perte d'énergie moyenne absolue en fonction de I'état de charge a la sortie du cristal dans
les deux cas: orientation quelconque (cercles pleins) et alignement axial (cercles vides) pour les trois
systémes (Pb>** & 29 MeV/u, Pb’** & 28,6 MeV/u et Pb*®* 4 6,5 MeV/u).

63



La Figure 3-3-a montre la perte d’énergie moyenne des ions transmis en fonction de
leur état de charge a la sortie du cristal dans le cas d’une orientation quelconque (cercles
pleins) et de I’alignement axial (cercles vides) pour les ions Pb’®* incidents & 28,6MeV/u.

Dans le cas d’une orientation quelconque, la courbe varie lentement puisque la charge
incidente est proche de 1’état de charge a 1’équilibre. La perte d’énergie moyennée sur
I’ensemble des états de charge est 19,17MeV.

Dans le cas de I’alignement axial, chaque pic d’état de charge est constitué¢ des ions
bien canalisés et des ions mal canalisés. Les ions bien canalisés ont une perte d’énergie faible.
Les ions mal canalisés rencontrent en moyenne des grandes densités €lectroniques puisqu’il y

a une partie de leur parcours a coté des rangées d’atomes. Alors ces ions ont une perte
d’énergie ¢€levée.

Pour chaque pic d’état de charge, la perte d’énergie moyenne est déterminée par le
rapport entre la fraction des ions mal canalisés et la fraction des ions bien canalisés. Pour les
états de charge plus grands que 1’état de charge incident, ce rapport est plus grand que pour
les autres états de charge, surtout pour I’état de charge 72+ qui est constitué majoritairement
des ions bien canalisés gelés. La perte d’énergie moyenne en moyennant sur 1’ensemble des
états de charge est 14,1MeV.

La Figure 3-3-b montre la perte d’énergie moyenne des ions transmis en fonction de
leur état de charge a la sortie du cristal dans le cas d’une orientation quelconque (cercles
pleins) et de I’alignement axial (cercles vides) pour les ions Pb>* incidents & 29MeV/u.

Dans le cas d’une orientation quelconque, la variation avec la charge est plus forte que
dans le cas du Pb"®* parce que I’état de charge a I’incidence 56+ est trés loin de I’état de
charge d’équilibre, et le cristal n’est pas assez €pais pour que les ions aient le temps
d’atteindre vraiment 1’équilibre. La perte d’énergie moyenne, en moyennant sur 1’ensemble
des états de charge, est 16,54 MeV.

Dans le cas de I’alignement axial, la perte d’énergie augmente avec la charge a la
sortie du cristal. En effet, d’une part, on peut calculer la charge moyenne des ions a I’intérieur
du cristal comme la moyenne de la charge a I’incidence et de la charge a la sortie du cristal en
premiére approximation. Alors, plus la charge a la sortie du cristal augmente, plus la charge
moyenne a I’intérieur du cristal augmente, et ainsi la perte d’énergie qui est proportionnelle au
carré de la charge augmente. D’autre part, les ions sortant avec la charge la plus élevée sont
ceux ayant rencontré les plus fortes densités électroniques moyennes dans le cristal. Donc,
lorsque la charge a la sortie du cristal augmente, la perte d’énergie moyenne des ions
traversant le cristal augmente puisqu’elle est proportionnelle a la densité électronique
moyenne rencontrée.

Les ions de faible état de charge et de faible perte d’énergie sont les ions bien
canalisés. Les ions de grand état de charge et avec une perte d’énergie grande sont les ions

mal canalisés. La perte d’énergie moyenne en moyennant sur I’ensemble des états de charge
est 10,96 MeV.

La Figure 3-3-c montre la perte d’énergie moyenne des ions transmis en fonction de
leur état de charge a la sortie du cristal dans le cas d’une orientation quelconque (cercles
pleins), de I’alignement axial (cercles vides) et dans le cas ou le faisceau est désaligné avec
’axe <110> de 0,06° (carrés vides) pour les ions Pb®" incidents & 6,5MeV/u.
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Dans le cas d’une orientation quelconque, la courbe varie plus lentement que dans le
cas des ions Pb>®* méme si I’état de charge a I’incidence est trés loin de ’état de charge
d’équilibre. Cette faible variation par rapport au faisceau Pb>* provient du fait que les
échanges de charge a basse énergie se font plus vite qu’a haute énergie et qu’a basse énergie
les ions sortent du cristal avec une charge moyenne égale a 1’état de charge d’équilibre 55
méme si et le cristal n’est pas trés épais. La perte d’énergie moyenne en moyennant sur
I’ensemble des états de charge est 30,87 MeV =+ 2 MeV (pour I’erreur voir ci-dessous avant la
fin de cette partie).

Dans le cas d’alignement axial, la perte d’énergie augmente avec la charge a la sortie
du cristal. Les ions de faible état de charge et de faible perte d’énergie sont les ions bien
canalisés. Les ions de grand état de charge et avec une perte d’énergie grande sont les ions
mal canalisés. La perte d’énergie moyenne en moyennant sur 1’ensemble des états de charge
est 19,49 MeV = 1 MeV.

Dans le cas ou le faisceau est désaligné de 0,06° avec 1’axe <110>, comme on a déja
vu avec la distribution d’états de charge a basse énergie, le désalignement augmente la
fraction des ions mal canalisés et diminue la fraction des ions bien canalisés. La perte
d’énergie moyenne en moyennant sur I’ensemble des états de charge est 23,51MeV + 1 MeV.

Durant cette partie de I’expérience a basse énergie, le temps passé pendant et entre les
acquisitions pour les états de charge intermédiaires a été court, de telle sorte que le champ
magnétique du spectromeétre n’a pas eu complétement le temps de se stabiliser pendant les
mesures. Cela a induit une incertitude non négligeable sur la valeur mesurée du Bp , ainsi
qu’une légere variation pendant les acquisitions de la position moyenne des pics d’état de
charge dans la chambre a dérive. L’erreur sur la perte d’énergie des ions transmis avec un
grand état de charge n’est pas négligeable, puisque 1’erreur se cumule en calculant la perte
d’énergie de ces ions de proche en proche a partir du faisceau incident. On I’a estimée a 2
MeV au maximum pour 1’orientation quelconque et de 1 MeV dans les deux cas d’alignement
axial et a 0,06° de I’axe.

Il. La perte d’énergie normalisée

Pour les expériences de canalisation, la référence est I’orientation quelconque, c.a.d.
qu'on compare les effets de la canalisation dans une étude donnée avec 1’orientation
quelconque. Pour cela il est trés pratique de définir la perte d’énergie normalisée, qui est le
rapport entre la perte d’énergie des ions traversant un cristal donné dans le cas d’alignement
axial et la perte d’énergie des mémes ions traversant le méme cristal dans le cas d’une
orientation quelcongue.

La perte d’énergie dépend de la vitesse et de la charge de I’ion incident et de la densité
électronique rencontrée. La variation de la vitesse des ions lourds rapides traversant un cristal
mince est négligeable. Pour la charge, si elle n’est pas a I’état d’équilibre, elle évolue a
Iintérieur du cristal et sa variation n’est pas la méme si on est dans une orientation
quelconque ou si on est dans le cas de I’alignement axial.

Pour avoir une comparaison correcte entre alignement axial et orientation quelconque
et pour mettre en relief ’effet de la densité ¢lectronique rencontrée, on va normaliser la perte
d’énergie par la charge moyenne estimée a I’intérieur du cristal, qui est en premiére
approximation la moyenne de la charge incidente et de la charge a la sortie du cristal.
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Dans la suite on va présenter la perte d’énergie des ions incidents dans le cristal
normalisée par rapport a la charge moyenne a I’intérieur du cristal, et par rapport a la perte
d’énergie moyenne des ions dans le cas d’une orientation quelconque.

1) lons Pb™" incidents a 28,6 MeV/u

La Figure 3-4 montre la distribution en perte d’énergie normalisée (unité perte
d’énergiec moyenne dans le cas d’une orientation quelconque) donnée par SPEG apres sa
calibration en énergie pour le faisceau incident direct, pour les ions transmis a travers le
cristal de Ge avec la charge 72+ a I’émergence dans le cas d’une orientation quelconque
(courbe bleue), et le spectre correspondant dans le cas d’alignement axial (courbe rouge).
Dans ce cas 1a, on n’a pas normalisé par la charge moyenne a I’intéricur du cristal puisque la
charge incidente est égale a la charge émergente.

Pb’**28,6MeV/u

Faisceau direct 72+
— Qg 72+ alignement axial

o
i
sl

— Qg 72+ orientation quelconque (Random) | 3

0,01 4 4

1E-3

Rendement (unité arbitraire)
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Perte d'energie (normalisée par rapport a <AE >)

Random

Figure 3-4: Distribution en énergie pour le faisceau incident Pb’?* & 28,6MeV/u : faisceau direct, spectre
en perte d'énergie normalisée pour des ions transmis a travers le cristal de Ge dans le cas d’une
orientation quelconque pour I’état de charge a la sortie Qout=72+, spectre correspondant dans le cas
d’alignement axial.

La distribution en énergie dans le cas d’une orientation quelconque est dissymétrique.
Ceci est di au fait que 1’orientation quelconque choisie est proche de la direction de 1’axe et a
cause de ¢a, on a une partie d’ions qui peut étre canalisée dans des plans mineurs.

La valeur moyenne de la distribution de perte d’énergie est normalisée a 1 pour les ions
transmis dans le cas d’une orientation quelconque. Le spectre obtenu dans le cas d’alignement
axial est plus large que celui obtenu dans le cas d’une orientation quelconque. Il varie de
0,3XAERandom jusqu’a environ 2,5XAErandom- COmme la charge incidente ne varie pas, ce
spectre refléte la variété des trajectoires des ions a I’intérieur du cristal. Alors en faisant des
sélections sur la perte d’énergie on peut sélectionner les différents espaces transverses
accessibles aux ions ; ainsi ceux qui ont une grande perte d’énergie ont une grande énergie
transverse, et ils peuvent voyager dans tout 1’espace transverse de 1’axe ; en particulier, ces
ions ont rasé les rangées d’atomes a 1’entrée du cristal ; a I’inverse ceux qui ont une faible
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perte d’énergie sont restés au centre de 1’axe, loin des rangées d’atomes, pendant tout leur
parcours a I’intérieur du cristal.

Dans le cas d’alignement axial, nous ferons par la suite deux sélections particulieres :

- les ions mal canalisés (de forte perte d’énergie) : ce sont tous les ions qui ont une perte
d’énergie plus grande que 1 ; parmi cette sélection, on a tous les ions qui sont rentres
proche des rangées d’atomes ;

- les ions tres bien canalisés : ce sont tous les ions qui ont une faible perte d’énergie

2) lons Pb®* incidents & 6,5MeV/u

La Figure 3-5 montre la distribution en perte d’énergie normalisée (la valeur unité est
la perte d’énergic moyenne dans le cas d’une orientation quelconque) pour les ions avec la
charge 55+ en sortie du cristal dans le cas d’une orientation quelconque (courbe bleue), et le
spectre correspondant dans le cas d’alignement axial (courbe rouge). Dans ce cas la, on n’a
pas normalisé par la charge moyenne a I’intérieur du cristal puisque les deux charges en sortie
sont identiques pour les deux orientations.
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—— Q_ . 55+ orientation quelconque
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Figure 3-5: Distribution en énergie pour le faisceau incident Pb®" & 6,5MeV/u : spectre en perte d'énergie
normalisée pour des ions transmis a travers le cristal de Ge dans le cas d’une orientation quelconque pour
I’état de charge a la sortie Qout=55+, spectre correspondant dans le cas de I’alignement axial.

La distribution en énergie dans le cas d’une orientation quelconque est aussi
dissymétrique, I’explication étant la méme qu’a haute énergie.

Le spectre dans le cas d’alignement axial est plus large que celui dans le cas d’une
orientation quelconque. Il varie de 0,4XAEgandom jusqu’au-dela de 1,5XAEgandom. : bien que les
ions a la sortie du cristal aient une charge 55+ qui est égale a la charge d’équilibre dans le cas
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d’une orientation quelconque, il n’y a pas que des ions mal canalisés, puisqu’on a des faibles
pertes d’énergie.

Ce spectre est moins large qu’a haute énergie (Figure 3-4). Cela provient en partie du
fait que les ions incidents, chaque fois qu’ils sont a coté des rangées d’atomes, sont plus vite
repoussés que les ions a haute énergie. Mais surtout, nous avons sélectionné un seul état de
charge proche de la charge a I’équilibre, et donc il y a peu d’ions trés bien canalisés parmi
eUX.

On choisit les ions mal canalisés ou de forte perte d’énergie en prenant les grands états
de charge, de 53+ jusqu’a 57+, et en faisant une sélection sur les ions qui ont une perte
d’énergie normalisée plus grande que 1.

Sur la Figure 3-5, les ions de faible perte d’énergie autour de la valeur 0,4XAERrandom N€
sont probablement pas parmi les ions les mieux canalisés puisqu’ils ont fait beaucoup
d’échanges de charge. Pour ce systéme, on fera la sélection des ions les mieux canalisés sur
les états de charge proches de la charge incidente.

E - Emission ionique

Dans cette partie, nous allons présenter les résultats pour I’émission ionique. Grace a
notre systeme de détection d’ions secondaires, nous avons regardé la multiplicité qui est le
nombre d’ions détectés sur le LAG par ion incident. Ce nombre est lié au nombre d’ions
positifs émis de la surface du cristal par ion incident. L’identification de la masse pour chaque
ion détecté nous a permis de regarder le rendement des différentes espéces émises, qui est le
nombre d’ions pour une espeéce donnée par ion incident. Dans un premier temps, nous
présenterons 1’étude effectuée sur ces grandeurs pour les ions transmis dans le cas d’une
orientation aléatoire, pour les deux systemes a haute énergie, et pour le systeme a basse
énergie ; dans un second temps, nous présenterons les résultats correspondant dans le cas
d’alignement axial. Dans ce dernier cas, on présente ces grandeurs en fonction de la perte
d’énergie normalisée des ions dans le cristal.

|. Orientation quelconque

Pour le cas d’une orientation quelconque, on a pris I’ensemble des ions transmis a
travers le cristal avec les états de charge 69+ a 74+ pour le cas des ions Pb’?* incidents & 28,6
MeV/u, les états de charge 68+ a 73+ pour le cas de Pb>®* incidents & 29 MeV/u et 53+ & 57+
pour le cas de Pb?** incidents & 6,5 MeV/u.

1) Spectre temps de vol du LAG

La Figure 3-6 montre trois spectres normalisés de temps de vol d’ions secondaires
émis de la surface du germanium. Ce sont des spectres bruts donnés par le LAG. L’axe des
abscisses est en unité de canal (1 canal=0,6ns), et ’axe des ordonnées est en unité de coups
par canal (unité=1coup).

Ces trois spectres sont en coincidence avec tout ou partie des ions détectés dans SPEG
pour cette valeur de la rigidité magnétique. La courbe noire correspond au spectre de temps de
vol en coincidence avec 1’ensemble des ions détectés dans SPEG. La courbe rouge correspond
au spectre de temps de vol en coincidence avec la sélection d’ions du bruit de fond dans
SPEG (Figure 3-2). La courbe bleue correspond a la contribution d’ions du bruit de fond qui
se trouvent dans la sélection totale des pics d’états de charge dans SPEG. Cette courbe est la
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méme que la courbe rouge, mais elle est multipliée par le rapport entre le nombre d’ions du
bruit du fond estimé a I’intérieur de la sélection dans SPEG qui renferme les pics d’états de
charge et le nombre d’ions qui se trouve dans la sélection choisie pour le bruit de fond dans
SPEG ; et pour qu’on puisse la comparer avec la courbe noire, on 1’a normalisée aussi par le
nombre total d’ions qui se trouvent dans la sélection dans SPEG pour les pics d’états de
charge.

Dans ces spectres de temps de vol, il y a des pics de masses bien définies, c'est-a-dire
les especes dues aux impuretés déposées a la surface, qui sont des groupements carbonés. Par
ailleurs il y a le bruit de fond continu qui n’est pas négligeable et qu’on attribue aux ions qui
résultent de la fragmentation des grosses molécules durant la phase d’accélération entre la
surface du cristal et la grille. De plus, certains pics de temps de vol, qui sont eux aussi affectés
par la fragmentation, sont plus larges que les autres pics Chapitre 2 :B -11. 4)d).

Le nombre d’ions émis par ion participant au bruit de fond dans SPEG est le plus
élevé. En effet, les électrons émis lors du passage d’ions incidents a travers la face arriére de
la grille sont accélérés par la différence de potentiel entre la grille et la cible (+10kV) ; alors
ils vont déposer de I’énergie en surface qui va contribuer a I’émission ionique. Aussi le
rapport entre le niveau du bruit de fond et les pics de temps de vol est le plus grand dans ce
cas la.

La soustraction de la contribution d’ions du bruit de fond dans SPEG revient a
soustraire la courbe bleue de la courbe noire. Aprés la soustraction, il reste encore du bruit de
fond d’une autre nature dans le spectre de temps de vol, ¢’est-a-dire la fragmentation ne vient
pas seulement de la contribution d’ions incidents qui traversent la grille.

—— Spectre de temps de vol en coincidence avec les ions des pics d'états de charge
—— Spectre de temps de vol en coincidence avec les ions du bruit de fond dans SPEG
—— La contribution d'ions du bruit de fond dans SPEG pour la courbe noir
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Figure 3-6: spectres de temps de vol d’ions secondaires émis de la surface du Ge dans le cas d’une
orientation quelconque: en coincidence avec les ions de I’ensemble des pics d’états de charge dans SPEG
(courbe noire), en coincidence avec les ions du bruit de fond dans SPEG (courbe rouge), la contribution
d’ions du bruit de fond qui se trouvent dans la sélection des pics d’états de charge dans SPEG (courbe
bleue) (Pb™*" & 28,6MeV/u)
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La Figure 3-7 montre une partie du spectre de la figure 10 mais calibré en masse. Il
s’étend de la masse 1 u.m.a, qui est la masse de I’hydrogéne, jusqu’a la masse 200 u.m.a. Au
dela cette derniére masse, il n’y a que du bruit de fond.

La procédure suivie pour convertir le temps de vol en unité de masse a été décrite
ailleurs (Chapitre 2 :B -Il. 4)e). Il faut noter que nous avons choisi un incrément constant en
unité de masse (contrairement au spectre en temps de vol). Un canal correspond a 0,013 uma.
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Figure 3-7: spectre de masse des ions secondaires émis par la surface du Ge dans le cas d’une orientation
quelconque (Pb™" & 28,6MeV/u)

2) La distribution de la multiplicité et sa valeur
moyenne
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Figure 3-8: distributions de la multiplicité des ions secondaires émis par la surface du cristal de Ge dans le
cas d'une orientation quelconque : en coincidence avec les ions de ’ensemble des états de charge (cercles
pleins) et en coincidence avec les ions du bruit de fond de SPEG (cercles vides).
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La Figure 3-8 montre la distribution de la multiplicité des ions secondaires qui est,
comme on I’a déja écrit, le nombre d’ions détectés par ion incident, dans une gamme de temps
qui s’étend de 0 jusqu’a 12000ns. Nous avons limité la valeur maximum de la multiplicité a
11, nous justifierons ce choix plus loin.

La courbe avec les cercles pleins correspond a la multiplicité d’ions secondaires pour
les ions incidents transmis, ¢’est-a-dire qu’on s’intéresse au nombre d’ions émis détectés par
le LAG en coincidence avec les ions incidents transmis détectés par SPEG. La coincidence
avec SPEG se fait sur une certaine sélection qui renferme les pics d’états de charge. Cette
courbe est normalisée au nombre d’ions dans la sélection qu’on a faite dans SPEG. Comme
on voit sur la figure, 23% des événements ont une multiplicité égale a 0 c’est a dire que pour
23% des ions incidents le LAG n’a détect¢ aucun ion secondaire. Puisque le LAG a une
efficacité de détection proche de 100%, alors on peut dire que 23% des ions incidents
n’émettent pas d’ions secondaires en surface. La valeur moyenne de cette distribution qui est
la valeur moyenne de la multiplicité totale est 1,75. L’erreur sur la valeur moyenne de la
multiplicité totale est faible puisque nous avons pris un nombre d’évenements plus grand que

1000.

La courbe avec les cercles vides correspond a la multiplicité d’ions secondaires en
coincidence avec la sélection d’ions du bruit de fond dans SPEG (les ions qui ont traversé la
grille). Cette courbe est multipliée par le rapport entre le nombre d’ions du bruit du fond
estimé a I’intérieur de la sélection dans SPEG qui renferme les pics d’états de charge, et le
nombre d’ions dans la sélection choisie pour le bruit de fond dans SPEG ; pour qu’on puisse
la comparer avec la premicére, on 1’a normalisée aussi au nombre total d’ions dans la sélection
dans SPEG pour les pics d’états de charge. La soustraction du bruit de fond revient a
soustraire ces deux courbes.

La contribution des ions du bruit de fond dans SPEG dans la proportion des
événements qui ont une multiplicité nulle est de 3%, c.a.d. on a presque toujours de
I’émission ionique en surface pour les ions incidents qui traversent la grille, et ces événements
(les ions traversant la grille) sont de grande multiplicité. En comparant les deux courbes, on
remarque qu’elles s’approchent de plus en plus lorsque la multiplicité augmente. Au moment
du dépouillement des données de I’expérience, on a limité nos courbes a la multiplicité 11
puisque pour les événements qui ont une multiplicité plus grande que 11 on ne peut pas isoler
le bruit de fond.

Aprés la soustraction du bruit de fond, la valeur moyenne de la multiplicité totale des
ions secondaires émis en coincidence avec les ions des pics des états de charge dans SPEG
varie un petit peu, elle passe a 1,716. Cette faible variation de la multiplicité provient du fait
qu’en orientation quelconque, le rapport entre le nombre d’ions de I’ensemble des états de
charge sur le nombre d’ions du bruit de fond correspondant est trés grand. L’erreur sur la
valeur moyenne de la multiplicité totale est négligeable puisque le nombre d’événements (le
nombre d’ions dans la sélection dans SPEG) est toujours plus grand que 1000.

3) Rendements

La Figure 3-9 présente les rendements pour quelques especes émises. On a la famille
de I’hydrogéne (H¥, H,", Hs"); on a trois groupes de masses qui sont équivalents a trois
familles de trois chaines carbonées : la premiere commence par la masse 25, la deuxiéme
commence par la masse 37 et la troisieme commence par la masse 49; on a les masses qui se
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trouvent dans la région des isotopes de Ge et aussi on a la masse 147 qui est caractéristique
des graisses a vide utilisées dans les chambres a collision.

—o— En coincidence avec les ions du bruit de fond dans SPEG(normalisée)
—0— La contribution des ions du bruit de fond du SPEG
—e— En coincidence avec Qout 74+,,,69+ dans SPEG( normalisée)
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Figure 3-9: rendements de différentes masses émises (les masses sont indexées sur les courbes) dans le cas
d’une orientation quelconque : en coincidence avec les ions du bruit de fond dans SPEG (cercles vides), en
coincidence avec les pics des états de charge dans SPEG (la contribution d’ions du bruit de fond est
enlevée) (cercles pleins), la contribution des ions du bruit de fond (carrés vides) (Pb™* & 28,6MeV/u).

La courbe avec les cercles vides correspond aux rendements de ces quelques especes
émises en surface en coincidence avec les ions de la sélection du bruit de fond dans SPEG ;
ses points sont normalisés par le nombre total d’ions qui se trouvent dans cette sélection. Les
rendements dans ce cas la sont les plus grands puisqu’on sélectionne les ions qui traversent la
grille.

La courbe avec les cercles pleins correspond aux rendements de ces quelques espéces
émises en surface en coincidence avec les ions de la sélection des pics des états de charge
(74+,73+,72+,71+,70+,69+) dans SPEG. La contribution des ions du bruit de fond est
enlevée. Ces points sont normalisés par le nombre total d’ions qui se trouvent dans cette
sélection sans les ions du bruit de fond.

La courbe avec les carrés vides correspond a la contribution d’ions du bruit de fond
qui se trouvent dans la sélection totale des pics d’états de charge dans SPEG. Cette courbe est
la méme que celle avec les cercles vides mais elle est multipliée par un facteur de
normalisation (Chapitre 3 :E -I. 2)).

Ces courbes varient de la méme facon, sauf que, pour les especes avec faibles
rendements en coincidence avec les ions des pics d’états de charge, leurs rendements
augmentent significativement en coincidence avec les ions du bruit de fond dans SPEG.

L’erreur statistique est tres faible, elle est de la méme taille que les symboles utilisés.

72



Maintenant nous allons estimer le rendement d’ions du bruit de fond du LAG dans le
spectre de temps de vol. Comme on 1’a déja dit, ce bruit de fond est di essentiellement a la
fragmentation des grandes espéces. La Figure 3-10 montre le méme spectre de temps de vol
que la Figure 3-6, et aussi le spectre correspondant du bruit de fond de temps de vol estimé.

—— Spectre temps de vol
= estimation du bruit de fond dans le spectre temps de vol
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Figure 3-10: spectre de temps de vol d'ions secondaires émis en surface en coincidence avec les ions des
pics d'états de charge dans SPEG dans le cas d’une orientation quelconque (courbe noire), spectre
correspondant du bruit de fond du temps de vol estimé (courbe rouge) (Pb’** & 28,6MeV/u).

L’idée de la méthode appliquée pour estimer le bruit de fond dans le spectre de temps
de vol est basée sur le fait que sur un certain nombre de canaux, qui est plus grand que la
largeur du pic le plus large dans le spectre, le niveau du bruit de fond doit étre le minimum.
On a choisi d’abord de diviser le spectre de temps de vol par des tranches de 120 canaux
puisque le pic le plus large ne dépasse pas en largeur 60 canaux. Ensuite on a divisé de
nouveau chaque tranche en deux parties égales de 60 canaux. Sur chaque partie, on a cherché
le nombre minimum d’ions émis détectés sur trois canaux successifs. Apres on a moyenné les
deux minima des deux parties de 60 canaux. Comme le bruit de fond est sensé étre le niveau
le plus bas sur les 120 canaux, on a cette valeur moyenne comme le niveau du bruit de fond
sur 120 canaux.

Cette méthode donne une estimation du bruit de fond s’il y a assez de statistique (ce
qui est notre cas) avec une incertitude systématique inférieure a 10%.

Sur chaque acquisition on prend soin d’enlever la contribution des ions qui traversent
la grille. Le nombre d’ions de bruit de fond dans le spectre de temps de vol par ion incident
(excluant les ions incidents qui traversent la grille) est 0,54. Cette valeur doit étre comparée
avec la valeur de la multiplicité totale des ions secondaires qui est égale a 1,72, c.a.d. que
pour chaque ion incident qui ne traverse pas la grille, on a en moyenne 1,72 ions secondaires
émis, et parmi cela on a en moyenne 0,54 ions secondaires émis et qui sont des ions du bruit
de fond dans le spectre de temps de vol.
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4) La fragmentation des principales especes émises

La Figure 3-11 montre deux spectres de temps de vol d’ions secondaires. La courbe
noire correspond au spectre de temps de vol obtenu en coincidence avec les ions de
I’ensemble des pics d’états de charge, et la courbe rouge qui est la méme que la courbe noire
mais conditionné avec les grandes multiplicités (supérieures a 6).

—— spectre de temps de vol conditionné par les multiplicités supérieurs ou égales a 7
—— spectre de temps de vol totale
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Figure 3-11: spectres de temps vol des ions secondaires normalisés par ion incident : la courbe noire
correspond au spectre total en coincidence avec les ions de charge 69+ a 74+ (fond de SPEG soustrait), et
la courbe rouge correspond au méme spectre mais conditionné par les grandes multiplicités.

Le rapport entre le niveau du bruit de fond et les pics de temps de vol a augmenté
lorsqu’on a conditionné les événements avec les grandes multiplicités. Dans ce dernier cas la
contribution des ions du bruit de fond dans SPEG n’a pas été enlevée puisque pour les
grandes multiplicités il n’y a pas assez de statistique, et la soustraction de deux spectres est
difficile a cause des fluctuations statistiques du spectre de temps de vol.

La Figure 3-12 montre le rapport entre le nombre d’ions de la sélection de 1’ensemble
des pics d’¢états de charge pour lesquels on a eu une multiplicité d’ions secondaires donnée, et
le nombre correspondant d’ions du bruit de fond dans SPEG. Ce rapport diminue lorsque la
multiplicit¢ augmente, et puisqu’on a conditionné notre spectre de temps de vol avec les
grandes multiplicités (>6) (Figure 3-11), donc on peut dire que 1’augmentation du rapport
entre le niveau du bruit de fond dans le spectre de temps de vols et les pics des différentes
masses émises vient partiellement de la contribution des ions qui traversent la grille (les ions
du bruit de fond dans SPEG).
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Figure 3-12: rapport entre les ions des pics d'états de charge et les ions du bruit de fond dans SPEG en
fonction de la multiplicité dans le cas d’une orientation quelconque (Pb’** & 28,6 MeV/u).

Jusqu’a maintenant on sait qu’on a de la fragmentation et normalement, la valeur
moyenne de la multiplicité totale augmente avec la fragmentation ; malgré ¢a on n’a pas
réussi a quantifier la fragmentation dans les événements de grande multiplicité car on n’arrive
pas a enlever la contribution des ions du bruit de fond pour ces événements a cause du
mangue de statistique.

5) Comparaison de la distribution de multiplicité a
une distribution de Poisson

Si on suppose que les ions secondaires sont émis d’une facon indépendante les uns des
autres, alors la distribution de la multiplicité doit étre une distribution de Poisson avec

Ou n est la valeur de la multiplicité, P la probabilité et p la valeur moyenne de la
multiplicité.

L’écart entre les deux distributions doit étre di a la fragmentation des grandes especes.

Pour trouver cette distribution on a besoin de trouver sa valeur moyenne Hpoisson. L@
probabilité Ppeisson(0) d’avoir zéro événement est égale a Exp(-Hpoisson). ON a cette probabilité
Ppoisson(0) d’aprés la distribution de la multiplicité d’ions secondaires expérimentale qui est
égale a 0,23. Donc la valeur moyenne est pyoisson=1,47 qui est différente de la valeur moyenne
de la multiplicité totale mesurée expérimentalement qui est 1,72. On attribue cette différence,
comme on I’a déja écrit, a la fragmentation. Et le nombre d’ions ayant fragmenté est égal a
cette différence (si on suppose qu’un événement de fragmentation ne produit que deux
fragments).
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La Figure 3-13 montre ces deux distributions. A partir de 1’écart entre les deux
courbes au point qui donne la fraction pour lequel on a un seul ion émis, on peut calculer la
probabilité de la fragmentation Pf d’un ion émis, en n ions (n=2, 3, 4...) :

P,1)=P

p

o (1)_[|3poismn (1)x pr et on trouve Pf=0,164.

De plus, a partir de I’écart entre les deux courbes au point qui donne la fraction pour
lequel on a deux ions émis, on peut calculer la probabilité de la fragmentation d’un ion émis
en deux morceaux Pf; :

P.(2)=P

exp poisson

(2)+|Pf, xP

poisson

(1)J_lpp0i$on (2)x Pf x[2—Pf ]J et on trouve 0,137.

L’écart entre les autres points peuvent nous donner aussi la probabilité de
fragmentation d’un ion émis en trois morceaux Pf; qui est égale a 0,013, et la probabilité de
fragmentation d’un ion en 4 morceaux Pf; qui est égale & 0,008.....

—o— la distribution de Poisson pour la multiplicité
—e— |a distribution de la multiplicité totale expérimentale
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Figure 3-13: distribution de la multiplicité d’ions secondaires émis en surface: expérimentale (cercles
pleins), et calculée pour une distribution de Poisson de méme P(0) que la distribution expérimentale
(cercles vides) (Pb"**a 28,6MeV/u).

On peut trouver le nombre d’ions secondaires émis issus de la fragmentation par ion
incident a travers la formule suivant :

D nx P s poisson

Le résultat dans ce cas la est 0,56. Cette valeur est proche du nombre de bruit de fond
émis par ion incident, qu’on a estimé dans le spectre de temps de vol, et qui est égal a 0,54.
Dés maintenant, on prend la moyenne de ces deux valeurs. Le rapport entre le nombre d’ions
du bruit de fond du temps de vol et le nombre total d’ions secondaires émis est 0,32.
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Donc la difference entre la valeur moyenne de la multiplicité expérimentale et celle de
la distribution de Poisson donne le nombre d’ions ayant subit une fragmentation ; la
différence entre les deux courbes de la Figure 3-13 nous a permis de calculer les différentes
probabilités de fragmentation et de trouver le nombre d’ions issus de la fragmentation.

6) lons Pb>* et Pb®" incidents & 29 MeV/u et &
6,5 MeV/u respectivement

Dans cette partie, nous présentons les résultats obtenus pour les deux faisceaux P
et Pb?®* incidents respectivement a 29 MeV/u et a 6,5 MeV/u, dans le cas d’une orientation
aléatoire. Et comme dans le cas du Pb’®*, nous avons soustrait la contribution d’ions qui
traversent la grille (les ions du bruit de fond dans SPEG). Tous les résultats présentés ci-
dessous sont obtenus en coincidence avec les ions transmis avec les états de charge de 68+ a
73+, dans le cas de Pb**, et de 53+ & 57+ dans le cas de Pb?®".

b56+

a. Ladistribution de la multiplicité totale et sa valeur
moyenne

—a— Orientation quelconque Pb56+ a 29MeV/u
—e— Qrientation quelconque Pb 28+ a 6,5MeV/u
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Figure 3-14: distributions de multiplicité des ions secondaires: ions Pb*®" incidents & 29 MeV/u (cercles
noirs) et ions Pb®* incidents & 6,5 MeV/u (cercles bleus).

La Figure 3-14 présente la distribution de la multiplicité des ions secondaires émis. La
courbe avec les cercles noirs correspond au cas d’ions Pb>®" incidents a4 29 MeV/u ; la valeur
moyenne de cette distribution est 0,78. La courbe avec les cercles bleus correspond au cas
d’ions Pb®®" incidents & 6,5 MeV/u ; la valeur moyenne de cette distribution est 0,78. Nous
nous sommes arrétés a la multiplicité 9 pour les deux systéemes a cause du probléme de
soustraction du bruit de fond. Les deux valeurs moyennes sont égales méme si les deux
distributions sont différentes. En effet, a basse énergie d’une part, on a plus d’éveénements
avec des grandes multiplicités, et, d’autre part, on a plus d’événements avec la multiplicité
zéro. Cela veut dire qu’a basse énergie, d’une part, on a moins de chance d’avoir de
I’émission ionique en surface qu’a haute énergie, et, d’autre part, lorsqu’on a de 1’émission,
on favorise les évenements avec des grandes multiplicités.
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b. Rendements

La Figure 3-15 montre les rendements de plusieurs masses émises pour les deux
faisceaux d’ions incidents dans le cas d’une orientation quelconque (les masses sont en label).
Les deux courbes sont presque les mémes pour les deux cas ; la courbe noire (Pb®®*) est
légérement au dessus de la courbe bleue (Pb®*) pour la plupart des points, mais la différence
ne dépasse pas les barres d’erreur statistiques.

—e — Orientation quelconque Pb28+ a 6,5MeV/u
—e— Orientation quelconque Pb56+ a 29MeV/u
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Figure 3-15: rendements de différentes masses émises (les masses sont en label) dans le cas d’une
orientation quelconque : ions Pb®®" incidents & 29MeV/u (cercles noirs) et ions Pb?®* incidents a 6,5MeV/u
(cercles bleus).

Comme dans le cas de Ph"®*, on a estimé le bruit de fond dans le spectre de temps de

vol d’ions secondaires émis pour les deux systemes. Le nombre d’ions de bruit de fond dans
le spectre de temps de vol par ion incident (excluant les ions incidents qui traversent la grille)
est 0,24 dans le cas du Pb®®* et 0,32 dans le cas du Ph?*,

7) Comparaison des trois systemes

Le taux de perte d’énergie moyenne pour le Pb?* & 6,5 MeV/u est inférieur au taux de

perte d’énergie pour le Pb>®* 4 29 MeV/u dans la couche amorphe et a ’entrée du cristal (en
prenant 1’état de charge 33+) (SRIM2003). Malgré cela, les rendements des différentes
masses que nous avons présentées et la valeur moyenne de la multiplicité totale sont proches.
Cette comparaison illustre le fait que le taux de perte d’énergie n’est pas une bonne variable
pour étudier la variation des rendements et de la multiplicité. C’est pourquoi nous allons faire
cette étude en fonction de la charge et de la vitesse de I’ion incident.

a. Etude en fonction de la charge

Pour étudier les différentes variations des rendements avec la charge incidente, on
compare les deux systémes & haute énergie pour les ions incidents Pb"?* et Pb®®*. La Figure
3-16 montre le rapport entre les différents rendements des deux systémes.
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Figure 3-16: rapport entre les rendements d’émission pour une sélection de masses (indexées sur les
points) pour les ions incidents Pb’?* & 28,6 MeV/u et Pb™* & 29 MeV/u, pour une orientation quelconque.
Les lignes horizontales correspondent aux différentes puissances entiéres du rapport des deux charges.

Les lignes horizontales indiquent la valeur du rapport des deux charges incidentes avec
une certaine puissance (72/56)" et n=2, 3, 4,5, 6, 7.

Pour la famille de I’hydrogéne, on a pour I’ion H* une dépendance avec la charge en
q" avec n = 4,7. Pour Hy, n = 5,15 et pour Hz n = 6,15.

Les masses 25, 37 (25+12) et 49 (37+12) ont presque la méme dépendance avec la
charge en puissance n qui est proche de 7.

Pour les masses 26, 38 (26+12), 50 (38+12), on observe aussi la méme dépendance
avec la charge en puissance de n qui est proche de 5.

Toutes les autres masses ont une dépendance avec la charge en puissance de n qui est
entre 2 et 4. Parmi celles-ci, on a les masses 27, 39 (27+12) et 51 (39+12), avec une
dépendance en g" et n~3.

Deux autres masses remarquables, 73 et 147, ont une dépendance plus faible en g2

On a donc une dépendance avec la charge qui varie entre fort, moyenne et faible
suivant I’espece émise. De plus les différentes espéces émises se regroupent dans des familles
avec une déependance qui respecte la périodicité des groupements carbonés.

Le Tableau 3-1 renferme les différentes valeurs sorties dans le cas de Pb’?* et de Pb°®".

”. I..lpoisson Pftota|e Nb bf/lonesnme Nb bf/ionca|cu|é Fl'aCtion
Pb’%* 1,72 1,47 0,164 | 0,54 0,56 0,32
Ph>°* 0,78 0,68 0,13 0,2 0,24 0,28
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Tableau 3-1 : comparaison entre Pb’?* et Pb>** pour la valeur moyenne de la multiplicité totale mesurée et
calculée, pour la probabilité de la fragmentation totale, pour le nombre du bruit de fond dans le spectre de
temps de vol par ion incident estimé et calculé, pour la fraction d’ions issus de la fragmentation.

Pour la valeur moyenne de la multiplicité totale, on a une dépendance avec la charge
en puissance de n qui est égale a 3,14, et cette dépendance est la méme si on prend la
distribution de la multiplicité expérimentale ou celle de Poisson, puisque la fraction d’ions du
bruit de fond dans le spectre de temps de vol a une dépendance faible avec la charge en n qui
est égale & 0,52. La probabilité de la fragmentation totale est proportionnelle a la charge.

Pour le rendement du bruit de fond trouvé dans le spectre de temps de vol, on a une
dépendance avec la charge en n qui est égale 3,64.

b. Etude en fonction de la vitesse

La comparaison des rendements pour deux vitesses différentes est plus facile si les
deux faisceaux incidents ont la méme charge. Or comme nous 1’avons déja écrit, nous n’avons
pas pu réaliser la partie de I’expérience a basse énergie correspondant aux ions proches de
I’équilibre de charge avec q=59+. Pour comparer I’effet de vitesse entre le faisceau de Pb a
29MeV/u et a 6,5MeV/u, nous avons calculé les rendements pour un faisceau virtuel d’ions de
Pb*** & 29 MeV/u & travers les rendements dans le cas du Pb>®* & 29 MeV/u, en utilisant la
dépendance en charge trouvée dans la section précédente. On a choisi la charge 33+ puisqu’
elle est la charge a I’entrée du cristal a basse énergie. Il faut noter que si on avait un faisceau
réel de Pb*** incidents & 29MeV/u, les rendements mesurés ne seraient pas les mémes que
ceux qu’on a calculés car cette charge étant treés loin de la charge a 1’équilibre, on aurait
également une influence des échanges de charge en surface.

La Figure 3-17 montre les rendements mesurés dans le cas du Pb*®* & 29MeV/u
(cercles noirs) et les rendements calculés pour un faisceau virtuel de Pb*** & 29MeV/u.

—e— Orientation quelconque Pb**" & 29 MeV/u
—e— Rendements calculés Pb™" & 29MeV/u
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Figure 3-17: rendements de différentes masses émises (les masses sont en label) dans le cas d’une
orientation quelconque : ions Pb®®" incidents (mesurés, cercles noirs) et ions Pb** incidents (calculés,
cercles bleus) a 29 MeV/u.

80



La Figure 3-18 montre le rapport entre les rendements mesurés dans le cas de Pb®* &
6,5MeV/u et les rendements calculés dans le cas du faisceau virtuel de Ph*** & 29MeV/u.
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Figure 3-18: rapports entre les rendements dans le cas de Pb?* (mesurés & 6,5 MeV/u) et ceux dans le cas
d’ions Pb*** (calculés & 29 MeV/u). Les droites indexées (Ves/V2s)" représentent les rapports des vitesses a
diverses puissances entiéres -n.

Les droites horizontales indiquent la valeur de rapport des deux vitesses incidentes
avec une certaine puissance (Ves/V20)™" et n=2, 3, 4,5.

La dépendance en vitesse estimée suit qualitativement la méme dépendance qu’avec la
charge puisqu’on a retrouvé les mémes familles. Cependant les valeurs des puissances sont
plus petites. 1l faut noter que la charge 33+ a basse énergie change tres rapidement, et il est
trés probable qu’elle augmente dans la région contribuant a I’émission ionique a I’intérieur du
cristal. Donc on peut supposer que la dépendance avec la vitesse doit étre plus faible que ce
qu’on a calculé.

Maintenant si on calcule pour le méme faisceau virtuel la valeur moyenne de la
multiplicité totale en utilisant la dépendance en Q* on trouve la valeur 0,16 pour Pb®** & partir
de la valeur expérimentale dans le cas de Pb>" et la valeur 0,14 & partir de la valeur moyenne
de la distribution de Poisson correspondante. Pour la probabilité de la fragmentation totale, en
utilisant la dépendance en Q, on trouve 0,076. La fraction d’ions du bruit de fond dans le
spectre de temps de vol est 0,21 d’aprés la dépendance en Q%°2. En multipliant cette fraction
par la valeur moyenne de la multiplicité totale (0,16) ou a travers la dépendance en charge
calculée au dessus, on peut estimer le nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps
de vol émis par ion incident de Pb***, et on trouve 0,034.

Le Tableau 3-2 renferme les différentes valeurs sorties dans le cas de Pb?®* et de Pb®®*
et toutes les valeurs calculées pour le Pb**".

U Mpoisson | Pfiotatle | N bf/ionestime | Nb bf/ioncacuie | Fraction
Pb 6,5MeV/u (28+) | 0,78 0,51 0,22 0,28 0,32 0,38
Pb 29MeV/u (33+) | 0,16 0,14 0,076 | 0,034 0,034 0,21
(calculée)
Pb 29MeV/u (56+) | 0,78 0,68 0,13 |0,2 0,24 0,28
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Tableau 3-2: comparaison entre Pb*®* & 6,5MeV/u et Pb*®*, Pb*** (faisceau virtuel) & 29MeV/u pour la
valeur moyenne de la multiplicité totale mesurée et calculée, pour la probabilité de la fragmentation
totale, pour le nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol par ion incident, estimé et
calculé, pour la fraction d’ions issus de la fragmentation.

Nous avons trouvé, en comparant les deux systémes (Pb?®* et Pb***) que la dépendance
avec la vitesse de la valeur moyenne de la multiplicite totale mesurée est en puissance de 2,12
et de puissance 1,73 pour la valeur moyenne de la distribution du Poisson. Par contre pour le
nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol, on a une dépendance avec la
vitesse en puissance de 3 qui est plus grande que celle de la valeur moyenne de la multiplicite.

En conclusion, les rendements, les multiplicités et la fragmentation ont une
dépendance plus forte avec la charge qu’avec la vitesse. Pour les rendements, cette
dépendance varie d’une espece a une autre. Pour la fragmentation d’ions principaux émis et la
multiplicité totale, la dépendance est la méme avec la charge, ce qui n’est pas le cas avec la
vitesse ; et c’est peut étre pourquoi la fraction d’ions constituant le bruit de fond dans le
spectre de temps de vol et la probabilité de la fragmentation calculée sont les plus grandes a
basse énergie.

Il. Alignement axial

Dans cette partie, nous allons présenter I’effet sur 1’émission ionique li¢ a la
canalisation suivant ’axe <110> des ions Pb pour les trois systémes. Nous montrerons les
effets différentiels sur I’émission ionique entre les ions bien canalisés et les ions mal canalisés
ou de fortes pertes d’énergie, et I’effet 1i¢ a un faible désalignement du faisceau par rapport a
I’axe <110> sur I’émission ionique.

1) Mise en évidence d’un effet lié a la canalisation

Dans le cas du faisceau de Pb’**, nous avons choisi les ions de fortes pertes d’énergie
parmi les ions d’états de charge 74+, 73+, 72+, 71+, 70+ et 69+. Pour chacun de ces états de
charge, nous avons sélectionné les ions qui ont une perte d’énergie plus grande que la perte
d’énergie moyenne des ions transmis avec le méme état de charge dans le cas d’une
orientation quelconque. Pour les ions bien canalisés, nous avons pris les ions qui ont I’état de
charge 72+, et qui ont une perte d’énergie normalisée a la perte d’énergie moyenne des ions
transmis dans le cas d’une orientation quelconque comprise entre 0,4 et 0,5.

Dans le cas du faisceau de Pb>®*, nous avons choisi les ions de fortes pertes d’énergie
parmi les ions d’états de charge 68+ a 73+, et qui ont une perte d’énergie plus grande que la
perte d’énergie moyenne des ions transmis avec le méme état de charge dans le cas d’une
orientation quelconque. Pour les ions bien canalisés, nous avons pris les ions qui ont 1’état de
charge 56+, et qui ont une perte d’énergie normalisée comprise entre 0,4 et 0,5.

Dans le cas du faisceau de Pb?*, nous avons choisi les ions de fortes pertes d’énergie
parmi les ions d’états de charge 53+ a 57+, et qui ont une perte d’énergie plus grande que la
perte d’énergie moyenne des ions transmis avec la méme état de charge dans le cas d’une
orientation quelconque. Pour les ions bien canalisés, nous avons pris les ions qui ont I’état de
charge 38+ a 41+, et qui ont une perte d’énergie normalisée comprise entre 0,4 et 0,5. Nous
avons choisi ces états de charges parce qu’il n’y a pas assez de statistique pour les états de
charge inférieurs. C’est pour la méme raison que nous avons choisi les ions bien canalisés
avec une perte d’énergie normalisée entre 0,4 et 0,5, afin qu’on puisse faire une comparaison
entre les trois systemes.
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a. L’émission ionique du germanium

(i) Extraction des faibles rendements du germanium

Dans la nature, le germanium existe sous la forme de cing isotopes. Le Tableau 3-3
montre ces isotopes avec leur masse et leur abondance naturelle. Le germanium avec la masse
73,92 est le plus abondant.

Masse 69,92 71,92 72,92 73,92 75,92

abondance 20,52% 27,43% 7,76% 36,54% 7,716%

Tableau 3-3 : les 5 isotopes de germanium avec leur masse (unité u.m.a.) et leur abondance naturelle

La Figure 3-19 montre un spectre de temps de vol calibré en masse dans la région des
isotopes de germanium. Ce spectre est donné par le pixel 27 du détecteur LAG, qui a le plus
de statistique. Ce spectre a été obtenu dans le cas du faisceau de Pb®* & 6,5MeV/u incident
suivant une orientation quelconque (random). On constate que le pic avec la masse 73 est le
plus abondant alors que 1’isotope du germanium de masse 73 est le moins abondant. Donc on
est trés loin de la distribution isotopique du germanium et donc notre spectre est dominé par
I’émission ionique des especes déposées dans la couche amorphe.

12009 pp 28+ a 6,5MeV/u

1000
800

600 —

Nombre de coups

400

200

70 71 72 73 74 75 76
Masse(u,m,a)

Figure 3-19: Spectre de temps de vol dans la région des isotopes de germanium, calibré en masse (pixel 27)
(Pb®* & 6,5MeV/u, orientation quelconque).

Nous avons fait plusieurs essais pour tenter de trouver le signal du germanium dans
nos spectres.

Nous avons pensé a soustraire a ce spectre obtenu hors canalisation le spectre obtenu
avec les ions bien canalisés. Notre idée était basée sur le fait que le dépdt d’énergie des ions
bien canalisés est faible sous la couche amorphe, et que la majorité de I’émission ionique dans
ce cas la vient de I’effet du dépot de I’énergie dans la couche amorphe. Avec cette
soustraction, on pourrait mettre en évidence le dépdt de 1’énergie sous la couche amorphe en
fortifiant, s’il y en a, le signal de germanium. Le résultat de cette soustraction a été négatif. Le
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pic de la masse 73 est toujours le plus grand, et on est encore trés loin de la distribution
isotopique du germanium.

Nous avons conditionné nos spectres avec une grande multiplicité (> 6). En effet, il est
plus probable d’avoir du germanium dans des événements de grande multiplicité car on peut
penser que lorsqu’un ion germanium franchit la couche amorphe, il dépose de 1’énergie qui va
provoquer de nouveau de 1’émission ionique. Surtout, nous pensions que I’explosion
coulombienne pouvait étre associee a de fortes multiplicités, accompagnées de forts
rendements en ions germanium. Mais comme nous I’avons déja écrit, le niveau du bruit de
fond dans le spectre de temps de vol par rapport aux différents pics de masses augmente
lorsqu’on sélectionne les événements de grande multiplicité. Donc on n’a pas favorisé le
signal du germanium avec cette méthode a cause de 1’augmentation du niveau du bruit de
fond.

Nous avons aussi regardé les évenements qui renferment au minimum deux masses qui
correspondent aux isotopes de germanium. Avec cette méthode, on favorise le signal du
germanium associé a une explosion coulombienne. Mais comme les autres essais, celui-ci a
été négatif.

Nous avons fait ces essais pour les trois systémes a basse énergie et a haute énergie et
pour les trois cas, les ions de fortes pertes d’énergie, les ions dans le cas random et les ions
bien canalisés. Nous avons fait d’autres essais basés aussi sur des coincidences. Nous ne les
décrivons pas ici, mais on n’a pas pu isoler le germanium.

Aprés ces différents essais, nous avons essayé de regarder nos spectres calibrés en
masse, de fagon plus détaillée, en profitant de la résolution en masse du LAG. Les pics
correspondant aux masses des isotopes du germanium sont dus principalement a divers ions
qui proviennent des impuretés de la surface. On va admettre qu’il y a du germanium dans ces
pics, mais en faible quantité. Dans chaque pic, le germanium doit contribuer aux masses
faibles, et les impuretés aux masses ¢élevées puisqu’elles renferment probablement des atomes
de carbone. La différence en masse entre les deux composantes doit étre supérieure ou égale a
0,08 u.m.a. Cette valeur est proche de la résolution en masse du LAG pour un seul pixel, qui
est égale a 0,1 u.m.a (Chapitre 2 :B -II. 4)e).

La Figure 3-20 montre un spectre de temps de vol dans la région du germanium,
calibré en masse pour le pixel 26. Ce spectre est associé aux ions de fortes pertes d’énergie
pour le faisceau Pb?** & 6,5MeV/u, 1égérement désaligné avec ’axe <110>. Nous n’avons pas
pris le spectre correspondant lorsque le faisceau est bien aligné avec 1’axe parce qu’il n’y a

pas assez de statistique.

On voit bien que le pic 72 est formé de deux composantes. La différence entre les
deux composantes en masse est 0,14 u.m.a. Nous avons attribué le premier pic a 1’isotope de
germanium de masse 71,92 u.m.a.

84



120

Pb 28+ & 6,5MeV/u

Nbr de coups

70 71 72 73 74 75 76

Masse (u,m,a)

Figure 3-20: spectre de temps de vol dans la région du germanium, calibré en masse (pixel 26) (Pb*®* a
6,5MeV/u, alignement axial, ions de forte perte d’énergie).

Pour avoir plus de statistique, nous avons somme plusieurs pixels. Mais avant de les
sommer, nous avons recalé en temps les spectres des pixels les uns par rapport aux autres en
utilisant la position du pic de I’hydrogéne. Les pixels que nous avons sommés sont : 18, 19,
20, 25, 26, 27, 28, 34, 35 et 36. Ces pixels se trouvent au centre du LAG et ce sont ceux qui
ont le plus de statistique.
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Figure 3-21: Mé&me spectre de temps de vol dans la région du germanium que celui de la figure 74, apres
sommation de différents pixels du LAG calibrés en masse, avec un fit gaussien pour les pics des isotopes
de germanium (Pb** & 6,5MeV/u).

La Figure 3-21 montre un spectre de temps de vol pour les pixels sommes dans la
région du germanium. On voit toujours le dédoublement du pic 72 et on voit aussi une base au
pied du pic 70 vers les faibles masses. Alors comme on voit sur la figure, nous avons fait un
ajustement a 1’aide de gaussiennes. Nous avons utilisé la résolution en masse comme largeur
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de la gaussienne, et, en tenant compte des pourcentages des différents isotopes, nous avons
calculé les aires des différentes gaussiennes en utilisant I’aire de la partie gauche du pic 72. La
position des isotopes de germanium a été calculée a partir de la position du premier pic de la
masse 72. On constate que I’ajustement prévoit toujours la présence des isotopes du
germanium vers les faibles masses. En particulier, la largeur du pic de masse 74 peut étre en
partie due a la présence de cet isotope qui est le plus abondant.

Si on admet que ce qu’on voit est du germanium, alors le rendement du germanium
estimé est (2,3 £ 0,1)x10° dans le cas des ions de fortes pertes d’énergie et (4,7 + 0,2)x 10
dans le cas des ions random. Pour les ions bien canalisés, nous n’avons pas trouvé de
germanium. La variation de ces rendements, entre les ions de forte perte d’énergie, les ions
dans le cas random et les ions bien canalisés, montre que ce qu’on voit n’est pas di a une
erreur expérimentale. Cette variation va dans le sens attendu. Par contre ces rendements sont
trés petits par rapport aux rendements présentés auparavant. Cela montre que 1’émission
ionique du germanium est tres faible, en tout cas celle que notre dispositif détecte, et c’est
pourquoi nous n’avons pas pu faire une ¢étude en fonction du taux de perte d’énergie.
Toutefois, cette forte variation sur plus d’un ordre de grandeur du rendement d’émission des
ions Ge+ est nettement supérieure a celle de toutes les autres especes émises, ce qui est
compréhensible puisque 1’émission d’ions germanium doit résulter d’un dépot d’énergie
principalement dans la partie cristalline et pas dans la couche amorphe (a I’exception de
I’oxyde).

A haute énergie, nous avons fait le méme fit. Par contre, la résolution est moins bonne
qu’a basse énergie parce qu’on a le probléme de déclenchement du détecteur a électrons qui
donne le signal Start (Chapitre 2 :B -Il. 1)). Donc la majorité des pics est formée de deux
composantes. Pour surmonter cette difficulté et améliorer la résolution, nous avons
conditionné notre spectre avec une des deux composantes du pic de I’hydrogéne puisque le
rendement de I’hydrogene est le plus grand. Donc nous avons sélectionné les événements de
multiplicité >1 avec au moins un ion d’hydrogene et suivant si le signal Start est avancé ou
reculé, nous avons sélectionné deux types de spectre de temps de vol que nous avons ensuite
recalés en recalant les deux composantes du pic de I’hydrogene. Avec cette méthode, nous
avons retrouvé la résolution en temps qu’on a a basse énergie, mais nous avons perdu
beaucoup de statistique puisqu’on a de I’hydrogene seulement dans 20% des événements.

Dans le cas de Pb"?* nous avons trouvé pour les rendements d’émission de germanium
(2,8 + 0,3)x 10 dans le cas des ions de forte perte d’énergie, et (1 + 0,1)x 10 dans le cas
d’une orientation quelconque. Pour le Pb*®* nous n’avons pas estimé le taux d’émission du
germanium.

(if) Les différentes contraintes a I’émission du germanium

Avec les ions lourds rapides, il y a quelques expériences qui ont mis en évidence la
formation des défauts dans des semi-conducteurs tels que le germanium [23-28]. Le seuil de
création des traces dans le germanium pour les ions est autour de 40keV//nm (Chapitre 2 :B -I.

1)).

Dans notre expérience, les ions de fortes pertes d’énergie dépassent largement ce seuil
avec leur taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal qui est plus grand que 100keV/nm. Alors
pourquoi n’avons nous vu que trés peu de germanium ?

Peut-étre le germanium est-il neutralisé a I’intérieur sous la couche amorphe. Cela
nécessite que le germanium sorte aprés 10™ sec (le temps de ’écrantage de la charge induite
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dans le milieu). Si c’est vrai, alors on doit exclure 1’hypothése de 1’explosion coulombienne
qui nécessite un temps plus petit que 10™*°

Le germanium est peut-étre arrété ou neutralisé dans la couche amorphe.

Enfin il y a aussi une contrainte expérimentale due a la géométrie de la détection du
LAG. En effet, la surface du détecteur est de 25x25 mm, et il est situé a une distance de 40 cm
de la cible. Si un ion germanium émis de la surface a plus que 5 eV d’énergie transverse il ne
sera pas detecté par le LAG. Cette contrainte est liée a la surface totale des pixels et a
I’intensité du champ électrique utilisé pour extraire les ions. Donc il est possible qu’avec la
géométrie de notre systéme de détection d’ions secondaires on ne puisse pas voir les ions
germanium produits par 1’explosion coulombienne d’une rangée <110> orientée a 45° de la
direction d’extraction des ions secondaires, méme si les ions de la rangée sont émis de fagon
plus ou moins isotrope. Concernant cette possible distribution angulaire trés large, associée a
une énergie cinétique transverse élevée des ions germanium, nous n’avons pas trouvé de
distribution anormale des ions de masse proche du germanium en fonction de la position sur
le LAG. Néanmoins la question reste ouverte, et il faudrait concevoir un systeme de détection
de tels ions rapides avec par exemple un anneau de focalisation afin d’améliorer 1’efficacité
de detection.

b. La distribution de la multiplicité et sa valeur moyenne
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Figure 3-22: distribution de la multiplicité des ions secondaires: expérimentale (cercles rouges), calculée
(distribution de Poisson de méme P(0) que la distribution mesurée) (carrés bleus), les symboles pleins
correspondent aux ions de fortes pertes d’énergie et les symboles vides aux ions bien canalisés (Pb’*"a
28,6MeV/u).

La Figure 3-22 montre les distributions de la multiplicité des ions secondaires
mesurées (cercles rouges) et calculées par une distribution de Poisson (carrés bleus) de méme
P(0).
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Les deux courbes avec les symboles pleins correspondent aux ions de fortes pertes
d’énergie. Les valeurs moyennes correspondantes sont 2,29 (mesurée) et 1,66 (Poisson).

Les deux courbes avec les symboles vides correspondent aux ions bien canalisés. Les
valeurs moyennes correspondantes sont 1,48 (mesurée) et 1,3 (Poisson).

Les valeurs moyennes de la multiplicité dans le cas d’une orientation quelconque sont
1,72 (mesurée) et 1,47 (Poisson).

Comme on voit pour les deux cas (distribution mesurée et distribution de Poisson), les
ions de fortes pertes d’énergie ont la multiplicit¢é moyenne la plus élevée et les ions bien
canalisés la plus faible. L’écart entre les deux distributions (mesurée et Poisson) est plus
grand dans le cas des ions de fortes pertes d’énergie, et il est trés faible dans le cas des ions
bien canalisés.

La contribution a 1’émission ionique du dépdt d’énergie en couche amorphe de surface
est la méme pour tous les ions incidents. Donc la différence observée entre le cas d’ions bien
canalisés et le cas d’ions de fortes pertes d’énergie vient de la différence du dépdt d’énergie
par les ions incidents a I’entrée du cristal, qui est due a la densité €électronique rencontrée. La
charge incidente est la méme dans les deux cas (la charge incidente est la charge a
I’équilibre), donc elle n’intervient pas dans I’explication de cet effet différentiel.

La variation de 1’énergie transférée aux électrons du cristal sous la couche amorphe
pour une certaine profondeur conduit donc a la fois a:

- la variation du nombre d’ions secondaires émis, d’apres 1’écart entre la distribution
de Poisson des ions de fortes pertes d’énergie et celle des ions bien canalisés ;

- la variation de I’énergie d’excitation des ions moléculaires émis, car ceux-ci se
fragmentent plus dans le cas d’ions de fortes pertes d’énergie d’apres 1’écart a la distribution
de Poisson.
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Figure 3-23: distributions de multiplicité des ions secondaires: expérimentale (cercles rouge), calculée
(distribution de Poisson de méme P(0) que la distribution mesurée) (carrés bleus), les symboles pleins
correspondent aux ions de fortes pertes d’énergie et les symboles vides aux ions bien canalisés (Pb>®* +a
29MeV/u).

—e— Les ions de fortes pertes d'énergie
—m— Les ions de fortes pertes d'énergie (Poisson)
—o— Les ions bien canalisés
—0o— Les ions bien canalisés (Poisson)

énxg- <FPE>= 2,0 (mesurée)
> <BC>= 0,46 (mesurée) 1

\ﬂ <FPE>= 1,0 (Poisson) 5

0,14 o
] .\o\\\. <BC>= 0,40 (Poisson)
—
| |

oo em

“f NN
AN

1E-3 4 o\ 4
E g E
[m]

Fraction

O.

\\o\oo\

Pb?8* 2 6,5MeV/u

1E-4{ Alignement axial

O
L

1E-5 . T . r T y T g T g
0 2 4 6 8 10 12
La mutiplicité

Figure 3-24: distribution de la multiplicité des ions secondaires : expérimentale (cercles rouges), calculée
(distribution de Poisson de méme P(0) que la distribution mesurée) (carrés bleus), les symboles pleins
correspondent aux ions de fortes pertes d’énergie et les symboles vides aux ions bien canalisés (Pb28+ +a
6,5MeV/u).

Les deux Figure 3-23 et Figure 3-24 montrent la distribution de la multiplicité
expérimentale et la distribution de Poisson correspondante avec la méme valeur moyenne (le
méme P(0)) pour les deux autres systémes. Comme dans le cas de Pb’®*, on voit un effet
différentiel sur la multiplicité des ions secondaires détectés entre les ions bien canalises et les
ions de fortes perte d’énergie ; par contre, il est plus fort & basse énergie que pour les deux
systémes a haute énergie. Cela est dii 4 I’évolution rapide de la charge. En effet, les ions Pb?®*
a 6,5MeV/u étant tres loin de la charge a 1’équilibre et les sections efficaces d’échange de
charge étant tres élevées a faible vitesse, leur état de charge varie trés rapidement, ce qui n’est
pas le cas pour les deux autres systémes a haute énergie. Dans ce cas 1’état de charge d’ions
de fortes pertes d’énergie va augmenter plus rapidement que 1’état de charge des ions bien
canalisés a I’entrée du cristal. Dés la couche amorphe d’entrée, la charge des ions incidents va
évoluer. Cependant, au-dela de la couche amorphe, 1’évolution de la charge des ions bien
canalisés sera fortement ralentie, sinon stoppée, car ils rencontrent de faibles densités
¢lectroniques. A I’inverse, les ions de forte perte d’énergie subiront de nombreux échanges de
charge car ils voyageront au voisinage des rangées d’atomes, ou la probabilité d’ionisation et
de capture est trés grande. Et donc, 1’augmentation de la charge d’ions de fortes pertes
d’énergie induit elle aussi une augmentation du dépot d’énergie qui s’ajoute a I’augmentation
due a la seule densité électronique rencontrée.

Nous avons montré D’effet du dépdt d’énergie sous la couche amorphe sur la
multiplicité en sélectionnant des trajectoires bien définies d’ions canalisés le long de 1’axe
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<110>. Maintenant, nous allons présenter la distribution de la multiplicité des ions
secondaires pour I’ensemble des ions canalisés le long de 1’axe <110>. Pour cela nous nous
intéressons a la distribution de multiplicité pour 1’ensemble des ions transmis du faisceau
incident aligné suivant ’axe <110>, et nous la comparons sur la Figure 2-25 avec celle qui a
¢été obtenue pour I’ensemble des ions transmis dans le cas d’une orientation quelconque.

—e— Orientation quelconque (Random)
—o— Alignement axial

1 3
E Pb’%" & 28,6MeV/u
] /O\o\ <Random> = 1,72
o _
0,1 4 <Axe>=1,76
E o E
] \o\ ]
] e ]
0,01 - o 4
= E o\o E
2 ] \o\o ]
[} 4 \ 4
©
T 1E-3 3 \.\O\O 3
1 .\ 1
1 [ ]
1E-4 4 ]
1E5 —
0 2 4 6 8 10 12

La multiplicité

Figure 3-25: distributions de multiplicité pour I'ensemble des ions transmis dans le cas d'alignement axial
(cercles vides) et dans le cas d'une orientation quelconque (cercles pleins) (Pb"** & 28,6MeV/u).

La courbe avec les cercles pleins correspond aux ions transmis dans le cas d’une
orientation quelconque. La valeur moyenne de cette distribution est 1,72.

La courbe avec les cercles vides correspond aux ions transmis dans le cas
d’alignement axial. La valeur moyenne de cette distribution est 1,76.

Cette faible différence entre ces deux valeurs moyennes est due aux quelques
événements de grande multiplicité qu’on a en plus dans le cas d’alignement axial. Elle n’est
clairement observable que grace a I’échelle semi-logarithmique.

Tant que la distribution du faisceau incident dans le plan transverse de I’axe <110>
reste uniforme, autrement dit, avant que le faisceau commence a se focaliser par ’effet du
potentiel des rangées d’atomes, alors la perte d’énergie moyenne sur cette distance est la
méme si les ions sont canalisés dans 1’axe <110> et s’ils sont incidents suivant une direction
quelconque, car la densité électronique moyenne rencontrée est la méme dans les deux cas ;
autrement dit, dans le cas de I’alignement axial, la densité électronique rencontrée par les ions
de fortes pertes d’énergie, qui est trés grande, est compenseée par la faible densité electronique
rencontrée par les ions bien canalisés.

Comme la profondeur qui contribue a 1’émission ionique en surface est inférieure a la
distance nécessaire a la redistribution du flux par I’effet de canalisation, alors on s’attendrait
aussi a avoir une compensation entre les ions de fortes pertes d’énergie, qui ont une grande
valeur moyenne de la multiplicité, et les ions bien canalisés qui ont une faible valeur moyenne
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de la multiplicité. Ce n’est pas le cas comme on le voit sur la Figure 3-25: il y a une
différence visible entre les deux distributions aux grandes multiplicités. Cette différence est
faible, et nous 1’avons attribuée a un effet non linéaire sur la variation de la probabilité¢ de
fragmentation avec 1’énergie transverse des projectiles, comme on va le voir dans les parties

suivantes.
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Figure 3-26: distribution de la multiplicité totale pour I'ensemble des ions transmis dans le cas

d'alignement axial (cercles vides) et dans le cas d'une orientation quelconque (cercles pleins) (P

29MeV/u).
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Figure 3-27: distribution de la multiplicité totale pour I'ensemble des ions transmis dans le cas
d'alignement axial (cercles vides) et dans le cas d'une orientation quelconque (cercles pleins) (Pb%®* &

6,5MeV/u).
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Les deux Figure 3-26Figure 3-27 montrent la distribution d’ions secondaires émis en
surface pour I’ensemble des ions transmis pour les deux autres systémes. Comme dans le cas
de Pb’®*, on a une différence entre les deux distributions pour les grandes multiplicités. Cette
différence est du méme ordre de grandeur.

¢. Rendements
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Figure 3-28: rendements de différentes masses émises (les masses sont en label) dans le cas d’ions de fortes
pertes d’énergie (cercles pleins) et d’ions bien canalisés (cercles vides) (Pb™*" & 28,6MeV/u).

La Figure 3-28 montre les rendements absolus pour différentes masses émises, les
mémes que nous avions choisies dans le cas d’une orientation quelconque. La courbe avec les
cercles pleins correspond aux ions de fortes pertes d’énergie et celle avec les cercles vides
correspond aux ions bien canalisés. Parmi ces différentes masses choisies, il y a les masses
147, 73, 39, 27 qui ont des pics dissymétriques (c.a.d. qu’une partie s’est fragmentée durant la
phase d’accélération). Le choix de I’échelle logarithmique permet d’observer que, pour des
rendements qui varient sur deux ordres de grandeur d’une masse a une autre, les différences
entre les rendements pour les ions bien et mal canalisés sont au plus d’un facteur 2.

Pour comparer plus finement les deux courbes, nous les avons normalisées aux
rendements correspondants dans le cas d’une orientation quelconque (Figure 3-29), et
représentés avec une échelle linéaire. Dans le cas des ions de fortes pertes d’énergie, les
rendements ont augmenté en moyenne d’un facteur compris entre 1,2 et 1,5, et pour les ions
bien canalisés, ils ont diminué d’un facteur compris entre 0,8 et 1.
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Figure 3-29: rendements de différentes masses émises normalisés au cas d’une orientation quelconque. Les
ions de fortes pertes d’énergie (cercles pleins) et les ions bien canalisés (cercles vides) (Pb72+ a 28,6MeV/u).

Globalement, dans ce cas des ions incidents Pb’?*, les rendements des différentes

masses varient en premiere approximation de la méme maniere avec le dépot d’énergie sous
la couche amorphe (augmentation de typiquement 30% a forte perte d’énergie, réduction de
15% a faible perte d’énergie), ce qui représente une variation de 1’ordre de 50% lorsque le
dépot d’énergie augmente de plus d’un facteur 2 entre les deux sélections.

Notons toutefois les particularités des ions H*, H," et Hs", qui sont d’une part trés
différents entre eux, et d’autre part qui ont les facteurs d’augmentation et de réduction les plus
faibles. On peut donc considérer que ces especes sont peu sensibles au dépot d’énergie sous la
couche amorphe (en particulier les ions Hy").

Par ailleurs, si on observe plus en détail ces données, on retrouve une faible variation
périodique avec une augmentation (respectivement diminution) des rendements pour de fortes
(respectivement faibles) pertes d’énergie avec les groupements moléculaires carbonés M=25-
26, M=37-38, M=49-50. Ceci met en évidence le role du dépot d’énergie sous la couche
amorphe, qui joue plus ou moins différemment selon les especes détectées.
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Figure 3-30: rendements de différentes masses émises (les masses sont en label) dans le cas d’ions de fortes
pertes d’énergie (cercles pleins) et d’ions bien canalisés (cercles vides) (Pb>* a 29MeV/u).
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Figure 3-31: rendements de différentes masses émises (les masses sont en label) dans le cas d’ions
de fortes pertes d’énergie (cercles pleins) et d’ions bien canalisés (cercles vides) (Pb%* & 6,5MeV/u).

Dans le cas de Pb>®* (Figure 3-30), pour les ions de forte perte d’énergie, les
rendements ont augmenté en moyenne d’un facteur compris entre 1,2 et 1,5 et pour les ions
bien canalisés, ils ont diminué d’un facteur compris entre 0,8 et 1. IIs varient en moyenne de
la méme maniére avec le dépot d’énergie sous la couche amorphe sauf pour les ions H' et
H,", qui ont un facteur d’augmentation et un facteur de réduction les plus faibles. Les
incertitudes statistiques ne permettent pas de conclure sur les comportements périodiques mis
en évidence dans le cas des ions 72+ incidents pour les groupements carbonés (masses 25-27,
37-39, 49-51).
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Dans le cas de Pb®®" & basse énergie (Figure 3-31), pour les ions de forte perte

d’énergie, les rendements ont augmenté en moyenne d’un facteur compris entre 2 et 4 et pour
les ions bien canalisés, ils sont diminués d’un facteur compris entre 0,6 et 1.

Comme pour les multiplicités, 1’effet différentiel est plus grand a basse énergie. De
plus, ’augmentation des rendements normalisés, dans le cas d’ions de fortes pertes d’énergie
varie fortement d’une masse a une autre. Les masses 26, 38 et 50 (en unité u.m.a.), qui sont
décalées successivement d’une masse de 12, ont un facteur d’augmentation proche de 3,5. La
masse 37 a un facteur d’augmentation proche de 7, (les masses 25 et 49, qui sont décalées par
rapport a la masse 37 de multiples de 12, n’ont pas été reportées en raison des trop grandes
barres d’erreur). On retrouve donc bien, de fagon amplifiée ici, le comportement particulier
des groupements carbonés (masses 25-27, 37-39, 49-51). Il faut noter aussi que les pics
correspondant a ces masses dans le spectre de temps de vol sont symétriques, c'est-a-dire dire
que les rendements absolus de ces masses ne sont pas affectés par la fragmentation durant la
phase d’accélération. Aussi il faut noter que ces masses sont trés sensibles a la charge (Figure
3-18).

d. Lafragmentation des principales espéces emises

Pour I’alignement axial, nous avons aussi estimé le nombre d’ions issus de la
fragmentation pendant la phase d’accélération qui n’est autre que le nombre d’ions du bruit de
fond dans le spectre de temps de vol. Nous avons fait cette estimation pour le cas d’ions de
fortes pertes d’énergie uniquement. Pour les ions bien canalisés, la méthode suivie estime mal
le bruit de fond du spectre de temps de vol parce que il n’y a pas assez de statistique d’une
part, et d’autre part la valeur moyenne de la multiplicité des ions secondaires est faible ; mais
le rapport entre les pics des différentes masses émises et le niveau du bruit de fond dans le
spectre de temps de vol est le plus faible dans le cas d’ions bien canalisés (ceci est vrai pour
les trois systémes).

Le Tableau 3-4 donne les valeurs des différents résultats dans le cas de Pb"?*.
bf/i0Nestime bf/ioncaicure
lons de fortes pertes 2,29 | 1,66 0,22 0,75 0,99 0,38
d’énergie
lons transmis en 1,72 | 1,47 0,164 | 0,54 0,56 0,32
orientation quelconque
Les ions bien canalisés 1,48 | 1,3 0,12 0,41 0,28

Tableau 3-4: comparaison entre les ions de fortes pertes d’énergie, les ions bien canalisés et les ions
transmis dans le cas d’une orientation quelconque pour la valeur moyenne de la multiplicité totale
mesurée et calculée, pour la probabilité de la fragmentation totale déduite des deux précédentes valeurs,
pour le nombre d’ions dans le bruit de fond par ion incident, estimé et calculé, pour la fraction d’ions
issus de la fragmentation (Pb™" & 28,6MeV/u).

Le nombre d’ions de bruit de fond dans le spectre de temps de vol estimé par ion
incident pour le cas d’ions de fortes pertes d’énergie (Pb’®* & 28,6MeV/u) est 0,75. La valeur
de I’incertitude est liée a la méthode utilisée, 1’interpolation entre les pics de masse (Chapitre
3:E-L3)).
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D’apres ’écart entre la distribution de la multiplicité d’ions secondaires et celle de
Poisson de méme valeur P(0) on peut calculer la probabilité de la fragmentation des ions
émis, et estimer de nouveau le nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol
par ion incident (comme nous 1’avons fait dans le cas d’une orientation quelconque pour les
trois systemes). Pour les ions de fortes pertes d’énergie, les valeurs calculées sont
respectivement 0,22 et 0,99.

La différence entre les deux valeurs du nombre d’ions de bruit de fond estimé par ion
incident (entre 0,75 et 0,99) est due au fait que le nombre de projectiles de fortes pertes
d’¢énergie est faible. Par contre dans le cas d’ions transmis en orientation quelconque, la
différence est petite mais la statistique est suffisante. Comme nous avons déja dit, on prend la
moyenne de ces deux valeurs qui est egale a 0,87. Donc la fraction des ions du bruit de fond
par rapport a I’ensemble d’ions secondaires détectés est 0,38. Donc 38% des ions détectés
sont des ions du bruit de fond.

Pour les ions bien canalisés, les valeurs calculées pour la probabilité de la
fragmentation et pour le nombre d’ions du bruit de fond par ion incident sont respectivement
0,12 et 0,41. La fraction des ions du bruit de fond par rapport a I’ensemble d’ions secondaires
émis est 0,28.

La probabilité de la fragmentation est la plus grande dans le cas des ions de fortes
pertes d’énergie. Cela montre, comme nous avons déja dit, que le nombre d’ions émis dans
des états excités augmente avec le dépdt de 1’énergie sous la couche amorphe.

La fraction des ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol est la plus grande
dans le cas d’ions de fortes pertes d’énergie. Cela montre que I’augmentation de la
multiplicité est due en partie a 1’augmentation du nombre d’ions émis (31% d’ions détectés
n’ayant pas fragmenté), mais aussi, et de facon dominante, a I’augmentation de la probabilité
de fragmentation (facteur 2 environ).

Le Tableau 3-5 donne les valeurs des différents résultats dans le cas de Pb®®*.
Pb™* 29MeV/u m Hpoisson | Pfeotale | ND Nb bf/ioneacue | Fraction
bf/icmestimé
lons de fortes pertes 1,18 | 0,82 0,22 0,42 0,49 0,38
d’énergie
lons transmis dansle | 0,78 | 0,68 0,13 0,2 0,24 0,28
cas d’une orientation
quelconque
lons bien canalisés 0,66 | 0,59 0,10 0,13 0,22

Tableau 3-5: comparaison entre les ions de fortes pertes d’énergie, les ions bien canalisés et les ions
transmis dans le cas d’une orientation quelconque pour la valeur moyenne de la multiplicité totale,
mesurée et calculée, pour la probabilité de la fragmentation totale déduite des deux précédentes valeurs,
pour le nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol par ion incident, estimé et calculé,
pour la fraction d’ions issus de la fragmentation (Pb>" & 29MeV/u).

Dans le cas des ions de fortes pertes d’énergie (Pb56+ a 29MeV/u), le nombre d’ions de
bruit de fond estimé par ion incident est 0,42.

La probabilité de la fragmentation des ions émis et le nombre d’ions du bruit de fond
par ion incident (calculés a partir de ’écart entre la distribution de la multiplicité des ions
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secondaires et celle de Poisson) sont respectivement 0,22 et 0,49. La fraction d’ions du bruit
de fond par rapport a I’ensemble des ions secondaires émis est donc 0,38.

Pour les ions bien canalisés, les valeurs calculées pour la probabilité de la
fragmentation et pour le nombre d’ions du bruit de fond émis par ion incident sont
respectivement 0,10 et 0,13. La fraction d’ions du bruit de fond par rapport a I’ensemble des
ions secondaires émis est 0,22. On voit que la variation de la charge incidente a peu d’effet
sur la fraction d’ions du bruit de fond et la probabilité de la fragmentation.

" Le Tableau 3-6 donne les valeurs des différents résultats dans le cas du faisceau de
Pb*°*.

Pb28+ 6,5M€V/U lJ. upoisson Pftota|e Nb bf/ionest|me Nb bf/ionca|cu|e FraCtion

Les ions de fortes 2,0 1,0 0,42 0,98 1,28 0,56
pertes d’énergie

Les ions transmis 0,78 | 0,51 0,22 0,28 0,32 0,38
dans le cas d’une
orientation
quelconque

Les ions bien 0,46 | 0,4 0,12 0,10 0,25
canalisés

Tableau 3-6: comparaison entre les ions de fortes pertes d’énergie, les ions bien canalisés et les ions
transmis dans le cas d’une orientation quelconque pour la valeur moyenne de la multiplicité totale,
mesurée et calculée, pour la probabilité de la fragmentation totale déduite des deux précédentes valeurs,
pour le nombre d’ions du bruit de fond dans le spectre de temps de vol par ion incident, estimé et calculé,
pour la fraction d’ions issus de la fragmentation (Pb*** & 6,5MeV/u).

Dans le cas des ions de forte perte d’énergie, le nombre d’ions de bruit de fond estimé
par ion incident est 0,98. La probabilit¢ de fragmentation et le nombre d’ions du bruit de
fond par ion incident (calculés a partir de I’écart entre la distribution de la multiplicité des
ions secondaires et celle de Poisson) sont respectivement 0,42 et 1,28. La fraction d’ions du
bruit de fond dans le spectre de temps de vol par rapport a ’ensemble d’ions secondaires émis
est donc 0,56.

Pour les ions bien canalisés, les valeurs calculées pour la probabilité de la
fragmentation et pour le nombre d’ions du bruit de fond émis par ion incident sont
respectivement 0,12 et 0,10. La fraction d’ions du bruit de fond par rapport a I’ensemble des
ions secondaires est 0,22.

L’écart entre les deux valeurs moyennes de la multiplicité (mesurée et Poisson), dans
le cas des ions de fortes pertes d’énergie est plus grand & basse énergie que pour les deux
systtmes a haute énergie. C’est pourquoi la probabilité de fragmentation calculée et la
fraction d’ions du bruit de fond sont les plus grandes dans ce cas-la. Donc, a basse energie, le
nombre d’ions émis dans un état excité est plus grand qu’a haute énergie, et I’augmentation de
la multiplicité moyenne est due principalement a la fragmentation.

€. Rendements d’hydrogene en fonction de la
multiplicité

Les Figure 3-32,Figure 3-33 etFigure 3-34 montrent la fraction des ions hydrogene en
fonction de la multiplicité respectivement dans le cas du faisceau de Pb’?*, Pb®®* et Ph?** | ce
qui donne une idée du poids de I’hydrogene.
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Dans le cas du faisceau de Pb’?*, la fraction d’hydrogéne, ou la probabilité d’avoir un

hydrogéne lorsqu’on a un ion émis ou deux ions émis..., est restée constante dans le cas des
ions bien canalisés. Par contre cette fraction ou cette probabilité a diminué dans le cas random
et encore plus pour les ions de forte perte d’énergie.

—m— Les ions dans le cas random
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Figure 3-32: rendements des ions hydrogéne (par ion détecté) en fonction de la multiplicit¢ (Pb™" a
28,6MeV/u)

L’¢écart entre la distribution de la multiplicité¢ expérimentale et celle de Poisson est le
plus faible dans le cas des ions bien canalisés et le plus fort dans le cas des ions de forte perte
d’énergie (voir Figure 3-22), et cet écart augmente avec la multiplicité. Comme nous avons
déja dit, cet écart reflete la fragmentation des ions émis. Donc la fraction de I’hydrogéne a
diminué lorsque la probabilité de fragmentation a augmenté, autrement dit lorsque le nombre
du bruit de fond dans le spectre de temps de vol a augmenté.

Dans le cas de Pb>*, on a presque le méme comportement que dans le cas de Pb’**
pour les ions bien canalisés (méme raison). Par contre pour les ions dans le cas random et les
ions de forte perte d’énergie, la fraction de I’hydrogéne diminue plus rapidement que dans le
cas de Pb’®*. Sachant que la probabilité de fragmentation est presque la méme dans les deux
cas, cette différence peut donc étre due au fait que le rendement absolu de I’hydrogene pour le
Pb°* (~ 5-8%) est beaucoup plus faible que dans le cas de Pb"** (15-19%).
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Figure 3-33: rendements des ions hydrogéne (par ion détecté) en fonction de la multiplicité (Pb*** &
29MeV/u)

Dans le cas de Pb®*, La fraction d’hydrogeéne reste presque constante pour les ions

bien canalisés, comme pour les deux autres systémes. Pour les ions de fortes pertes d’énergie
et les ions random, cette fraction descend plus rapidement que dans le cas des deux autres
systémes puisque la probabilité de la fragmentation et le nombre d’ions de bruit de fond sont
les plus grands a basse énergie. En plus cette fraction atteint un minimum puis elle remonte.
Cela peut étre un signe de la multi-fragmentation.
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Figure 3-34: rendements des ions hydrogéne (par ion détecté) en fonction de la multiplicité¢ (Pb®* &
6,5MeV/u).

99



. L’effet du faible désalignement du faisceau sur
I’émission ionique a basse énergie

Pendant un certain temps durant I’expérience, le faisceau d’ions Pb?®* & basse énergie
a été desaligné avec la direction de 1’axe <110> d’un angle de 0,06°, qui représente 61% de
I’angle critique (Chapitre 1 :C -1.).

Tant que le désalignement est inférieur a 1’angle critique, les ions incidents restent
toujours canalisés. Par contre, les ions ne rentrent pas parallelement aux rangés d’atomes, et la
sé¢lection des ions de fortes pertes d’énergie n’implique plus nécessairement la sélection des
ions de tres petits parametres d’impact a I’entrée du cristal.

La Figure 3-35 montre la perte d’énergie des ions Pb’?* & 29 MeV/u & I’entrée du
cristal pour une profondeur donnée (z) en fonction de la perte d’énergie normalisée dans le
cristal. Ces courbes de perte d’énergie ont été faites par Alain L’Hoir par des simulations de
type de Monte Carlo en utilisant le programme CASP (Chapitre 1 :C -I1. 2) pour le calcul du
transfert d’énergie. Ces simulations prennent en compte les vibrations thermiques du réseau
atomique. Elles sont faites pour un faisceau de divergence angulaire nulle.
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Figure 3-35: effet d’une assez faible inclinaison sur la relation S(z), z représentant la distance parcourue
par les ions.

La courbe aux points noirs correspond au taux de perte d’énergie des ions a I’entrée du
cristal (z=0) dans le cas de 1’alignement axial, c'est-a-dire lorsque I’angle 0 entre la direction
du faisceau et la direction de I’axe <110> du germanium est égale a 0. Les deux courbes aux
points bleus et rouges correspondent respectivement au taux de perte d’énergie des ions a
I’entrée du cristal (z=0) et pour une profondeur de 20nm dans le cas d’un faible
désalignement du faisceau (6 = 0,06°).

Comme on le voit, les ions de forte perte d’énergie, qui ont une perte d’énergie 2 fois
la perte d’énergie random, ont un taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal qui est atténué
d’un facteur ~ 2 si le faisceau est désaligné de 0,06°.
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Les deux Figure 3-36Figure 3-37 montrent respectivement, pour les ions de fortes
pertes d’énergie, la distribution de multiplicité des ions secondaires et les rendements pour les
différentes masses choisies (couleur rouge pour le faisceau bien aligné et couleur noire pour le
faisceau désaligné).
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Figure 3-36: distributions de la multiplicité des ions secondaires dans le cas des ions de fortes pertes
d’énergie: pour le faisceau bien aligné (points rouges), et pour le faisceau désalignée de 0,06° par rapport a
I’axe (points noirs) (Pb?®* & 6,5MeV/u).

La multiplicité moyenne est plus grande pour le cas ou le faisceau est bien aligné. Cela
est d0 au fait que le taux de perte d’énergie des ions a I’entrée du cristal est plus faible
lorsque le faisceau est Iégérement désaligné.
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Figure 3-37: rendements de différentes masses émises normalisés dans le cas des ions de fortes pertes
d’énergie : pour le faisceau bien aligné (points rouges), et pour le faisceau désaligné de 0,06° avec I’axe
(points noirs) (Pb?* & 6,5MeV/u).

Pour les rendements (Figure 3-37) comme la multiplicité, on a réduction dans le cas du
faisceau désaligné et particulierement pour les masses qui sont tres sensibles au dépét de
1I’énergie sous la couche amorphe (26, 37, 38, 50).

2) Etude de I’émission ionique en fonction de la
perte d’énergie

Dans cette partie, nous présentons, pour les trois systéemes, la variation de la valeur
moyenne de la multiplicité, les rendements en fonction de la perte d’énergie des ions transmis
dans le cas de I’alignement axial, normalisés par rapport a la perte d’énergie moyenne des
ions transmis dans le cas d’une orientation quelconque (random). Nous avons sélectionné les
ions transmis qui ont une perte d’énergie par tranches de 30% de la perte d’énergie moyenne
dans le cas random. La largeur de ’intervalle est suffisante pour avoir de la statistique. Nous
avons déterminé le centroide de la distribution dans chaque intervalle, et nous avons regardé
la variation des grandeurs citées plus haut en fonction du centroide de chaque intervalle de
perte d’énergie.

a. lons Pb’?" incidents a 28,6MeV/u

La perte d’énergie normalisée des ions transmis dans le cas d’alignement axial varie
de 0,3 jusqu’a 2,5 fois la perte d’énergie moyenne dans le cas random (voir B-I1-1)). Nous
avons limité la perte d’énergie normalisée a la valeur 2,2 car nous avions des problémes de
soustraction du bruit de fond pour les ions détectés dans SPEG. Donc les intervalles
commencent a la valeur 0,3 et se terminent a la valeur 2,2 avec une largeur pour chaque
intervalle de 0,3, sauf pour le dernier intervalle qui commence a la valeur 1,8 et qui se termine
a lavaleur 2,2.

(i) La valeur moyenne de la multiplicité

La Figure 3-38 montre la variation de la multiplicité en fonction de la perte d’énergie
normalisée. On y voit une augmentation linéaire avec une pente de 0,85 ion par unité de perte
d’énergie normalisée. Cette derniere valeur est a comparer avec celles des deux autres
systemes dans les sections suivantes. On a indiqué sur la figure la répartition (en
pourcentages) des ions transmis dans chaque sélection par rapport au faisceau incident.

102



0,44% -

Pb’%* 29Meviu 2% -~ "
6% -
/-”
154% .-
2 [ T
32,5‘? T <Random>= 1,72

La valeur moyenne de la multiplicité
=
1
1

0 T T T T T T T T T T
o0 02 04 06 08 10 12 14 16 18 20 22

Perte d'énergie normalisée

Figure 3-38: Variation de la valeur moyenne de la multiplicité en fonction de la perte d’énergie normalisée
(Pb™* & 28,6MeV/u).

Puisque la charge incidente ne varie pas (72+ est la charge a I’équilibre), les ions dont
la perte d’énergie se trouve dans le premier intervalle (respectivement le dernier intervalle)
sont les ions bien canalisés qui sont rentrés vers le centre du canal <110> (respectivement des
ions de fortes pertes d’énergie qui sont rentrés a coté des rangées d’atomes). En passant des
ions bien canalisés jusqu’aux ions de fortes pertes d’énergie, on peut balayer I’ensemble des
parametres d’impacts a 1’entrée du cristal par rapport aux rangées d’atomes, et la valeur
moyenne de la multiplicité augmente de 1,49 a 2,73.

On peut trouver surprenant que la multiplicité moyenne soit une fonction linéaire de la
perte d’énergie intégrée sur ’ensemble de la cible. Certes, pour les ions bien canalisés et les
ions random le taux de ralentissement est le méme a la surface et dans 1’épaisseur du cristal
puisque la densité électronique rencontrée moyenne ne varie pas a I’intérieur du cristal. Par
contre pour les ions de fortes pertes d’énergie par exemple, leur trajectoire oscille, et donc
leur taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal est plus grand que le taux moyen a I’intérieur
du cristal. On peut constater également que les ions qui ont une perte d’énergie normalisée de
0,7 ont la méme multiplicité moyenne que les ions qui rentrent dans une direction quelconque
(random) ; cela signifie que la densité électronique rencontrée a I’entrée du cristal est la méme
pour ces deux types de trajectoires incidentes.

En réalité, le taux de la perte d’énergie a I’entrée du cristal est le véritable parametre
significatif a utiliser pour faire des études quantitatives, d’ou la nécessité¢ de faire des
simulations pour remonter a travers la charge et la perte d’énergie des ions transmis au taux
de perte d’énergie a I’entrée du cristal. Pour cela nous présenterons plus loin (d) les
simulations pour étudier la multiplicité en fonction du taux de perte d’énergie a 1’entrée du
cristal, effectués avec Alain L’Hoir qui est un membre éminent de notre collaboration.

Quoiqu’il en soit, ’allure de cette courbe nous suggere de 1’extrapoler linéairement
vers la perte d’énergie nulle. Cette extrapolation linéaire aurait pu étre faite a partir des seuls
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points correspondant aux ions les mieux canalisés et a la valeur random, mais cela ne
changerait pas notablement les conclusions décrites ci-dessous.

Cette extrapolation nous permet d’estimer la contribution du dépdt de 1’énergie dans la
couche amorphe pour I’émission ionique, pour un dépot d’énergie nul dans le cristal (la perte
d’énergie dans la couche amorphe est négligeable devant celle de 1’ensemble du cristal). On
trouve la valeur 1,14. D’une part ceci montre que la couche amorphe contribue pour les deux
tiers environ de la multiplicité totale en orientation quelconque. D’autre part, la variation
mesurée de la multiplicité entre les ions les mieux canalisés et ceux de plus forte perte est
supérieure a cette valeur fixe pour tous les ions incidents.

A partir de cette valeur on peut estimer I’effet du transfert d’énergie aux électrons a
I’intérieur du cristal en enlevant la contribution de la surface.

Pour les ions bien canalisés dans le cas de Pb a haute énergie, le transfert d’énergie ne
s’effectue pas seulement aux ¢électrons de valence. En effet, les atomes de I’axe <110> se
situent a une distance du centre de 1’axe de 2,12 A. Donc, d’aprés la coupure adiabatique
(Chapitre 1 :A -11. 1)a(i)) les électrons de cceur de la couche M pour les orbitales 3p et 3d
peuvent rﬁe\cevoir un transfert d’énergie, c'est-a-dire étre ionisés, pour une distance plus grande
que 2,12A.

Si on enléve la contribution de la surface, on trouve la valeur de multiplicité moyenne
0.34. Cette valeur est faible puisque le transfert d’énergie aux électrons est faible ; en effet, le
transfert d’énergie se fait essentiellement par des collisions lointaines.

(i) Rendements

Nous allons étudier maintenant les rendements des différentes masses émises. Pour
avoir une statistique suffisante, nous avons sommeé les rendements des masses qui ont le
méme comportement dans le cas de Ph?®* & 6,5MeV/u (Figure 3-31) pour les ions de forte perte
d’énergie par rapport a celles correspondantes dans le cas random, et le méme comportement
vis-a-vis de la variation avec la charge incidente dans le cas random a haute énergie pour les
deux cas Pb"®* et Pb>** (Figure 3-16).
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Figure 3-39: rendements des groupes de masses normalisés par rapport aux rendements correspondant
dans le cas random en fonction de la perte d'énergie normalisée (Pb’** & 28,6MeV/u).

La Figure 3-39 montre la variation des rendements de trois premiers groupes de
masses en fonction du centre de la distribution dans chaque intervalle de perte d’énergie
normalisée. Ces rendements sont normalisés aux rendements correspondant au cas random.
Le groupe 1 (cercles noirs) correspond aux masses (en unité u.m.a.) 27, 28, 30, 31, 39, 40, 51,
52 et 53. Le groupe 2 (carrés rouges) correspond aux masses 26, 38 et 50, et le groupe 3
(triangles bleus) correspond aux masses 25, 37, et 49. Les rendements décroissent fortement
du groupe 1 au groupe 3.

L’augmentation des rendements en fonction de la perte d’énergie est significativement
plus faible pour les especes appartenant au groupe 1 ; la différence entre les groupes 2 et 3
n’est pas évidente.

Donc, dans ce cas des ions Pb’?* a 28,6 MeV/u, il n’y a pas une grande différence
entre le comportement des trois groupes. Les rendements de ces trois groupes augmentent
linéairement avec la perte d’énergie (comme pour la valeur moyenne de la multiplicité).
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Figure 3-40: spectre de temps de vol, de la masse 39 & la masse 44, pour une orientation quelconque (Pb"**
a 28,6 MeV/u).

La Figure 3-40 montre un spectre du temps de vol de la masse 39 a la masse 44 dans le
cas d’une orientation quelconque. Les pics correspondant aux ions secondaires de masses 39,
41 et 43 ne sont pas symétriques, ils ont une traine du c6té des masses élevées qui provient de
la fragmentation de grandes molécules. Pour les masses paires, il y a certainement aussi une
composante de fragmentation, mais, compte-tenu du rapport pic sur fond clairement
observable avec cette échelle logarithmique, cette composante de fragmentation ne ressort pas
facilement du bruit de fond. Pour les masses impaires, nous avons somme les rendements de
la partie centrale et ceux de la partie droite de chaque pic (la partie qui est issue de la
fragmentation, délimitée par les lignes en pointillés sur la figure), et nous avons regardé leur
variation avec le dépot d’énergie sous la couche amorphe. Nous avons aussi regardé la
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variation de la somme des rendements des pics intermédiaires des masses 40, 42 et 44, qui
sont a peu prés symeétriques, pour avoir une référence dans cette région de masse.

—eo— Partie centrale du 39, 41 et 43
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Figure 3-41: rendements normalisés par rapport aux rendements correspondant dans le cas random en
fonction de la perte d'énergie normalisée : la courbe noire correspond a la partie centrale des pics de
masses 39, 41 et 43, la courbe rouge correspond a la partie issue de la fragmentation pour les mémes pics
de masses, la courbe bleue correspond aux pics des masses 40, 42 et 44 (Pb'** & 28,6MeV/u).

La Figure 3-41 montre la variation des rendements normalisés aux rendements obtenus
dans le cas random en fonction de la perte d'énergie normalisée. La courbe avec les cercles
noirs correspond a la somme de chaque partie centrale des pics de masses 39, 41 et 43, elle a
un comportement linéaire. La courbe avec les carrés rouges correspond a la somme de chaque
partie issue de la fragmentation pour les mémes pics de masses, elle augmente brutalement
pour les ions qui ont une perte d’énergie plus grande que la perte d’énergie moyenne d’ions
transmis dans le cas random. La courbe avec les triangles bleus correspond a la somme des
rendements normalisés des pics de masses 40, 42 et 44, elle augmente aussi linéairement.

On peut cependant s’étonner du fait que le rapport des rendements des masses paires et
impaires soient différents (entre 15 et 20% plus élevé dans le cas des masses impaires) et ceci
indépendamment de la perte d’énergie. Nous n’avons pas d’explication a cet effet, peut-étre
s’agit-il du fait que le rapport signal/bruit n’est pas le méme. La partie qui vient de la
fragmentation augmente avec le dépot d’énergie sous la couche amorphe ; cependant la partie
centrale (qui est probablement moins liée a la fragmentation), ainsi que les masses 40, 42 et
44, se comportent de la méme fagon, ce qui implique que la fragmentation n’est pas 1’unique
responsable de I’augmentation du rendement de ces masses. Dans ce cas 1a, la fragmentation
n’est pas dominante.
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Figure 3-42: rendements normalisés par rapport aux rendements correspondant dans le cas random en
fonction de la perte d'énergie totale normalisée : les cercles noirs correspondent aux rendements de H*, les
carrés rouges correspondent a la somme des rendements de H," et de Hj', les triangles bleus
correspondent & la somme des rendements des masses 73 et 147 (Pb™* & 28,6MeV/u).

Nous avons aussi étudié 1’émission de I’hydrogene en fonction du dépot de 1’énergie
sous la couche amorphe. Nous n’avons pas fait I’étude séparément pour les ions H," et Hs" &
cause du manque de statistique. Ces deux espéces ont donc été regroupées.

La Figure 3-42 montre la variation des rendements normalisés par rapport a ceux qui
correspondent au cas random en fonction de la perte d'énergie.

La courbe avec les cercles noirs correspond aux rendements d’ions H*, son
augmentation est linéaire et lente. La courbe avec les carrés rouges correspond a la somme
des rendements des ions moléculaires H," et Hs" ; 14 aussi I’augmentation est linéaire et lente.
Cela montre, comme on 1’a déja vu dans le cas d’ions de fortes pertes d’énergie pour les trois
systémes, que I’émission de 1’hydrogéne dépend faiblement du dépot d’énergie sous la couche
amorphe. Le fait que nous observions toutefois une faible dépendance avec la perte d’énergie
montre que la profondeur associée au dépot d’énergie conduisant a I’émission de 1’hydrogéne
est légeérement supérieure a I’épaisseur de couche amorphe de notre cristal.

La courbe avec les triangles bleus correspond a la somme des rendements des ions de
masses 73 et 147 caractéristiques des graisses siliconées présentes dans la chambre a vide.
Son augmentation est presque linéaire et est trés proche des autres rendements que nous avons
décrits auparavant.

En conclusion sur cette partie, les différents rendements présentés ci-dessus
augmentent linéairement avec la perte d’énergie. A part les rendements des ions hydrogéne
qui n’augmentent que de 40% entre les ions les mieux et les moins bien canalisés, ils ont tous
pratiquement la méme dépendance (augmentation d’un facteur proche de 2). L’augmentation
de ces différents rendements avec la perte d’énergie, comme on a deja dit pour la valeur
moyenne de la multiplicité, montre 1’effet du dépot de 1’énergie sous la couche amorphe ou
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I’effet de la densité électronique rencontrée a I’entrée du cristal (sauf pour la famille de
I’hydrogene qui a une variation lente).

Par contre, la pente de cette variation linéaire est plus faible dans le cas des
rendements que dans le cas de la valeur moyenne de la multiplicité, puisque dans ce dernier
cas on prend en compte les ions du bruit de fond qui viennent de la fragmentation et comme
on a déja vu dans Figure 3-41, la fragmentation augmente avec le taux de dépot d’énergie
sous la couche amorphe.

b. lons Pb56+ incidents a 29MeV/u

Dans le cas des ions incidents Pb>®*, nous avons regardé les mémes grandeurs

(multiplicité, rendements) que nous avons présentées auparavant, par tranche de perte
d’énergie normalisée de 0,3 jusqu’a 2,2.

(i) Les centroides des sélections en perte d’énergie

Les pics d’états de charge ont une largeur due a la dispersion en perte d’énergie des
ions transmis comme nous avons déja vu dans le Chapitre 2 :B -111. 4). Pour Pb>*, la largeur
de chaque pic dépend de I’état de charge ; plus I’état de charge est €levé, plus large est le pic.
La Figure 3-43 présente le pic d’état de charge 68+ avec les différentes sélections en perte
d’énergie. La largeur de chaque sélection, comme nous avons déja dit, fait 30% de la perte
d’énergie moyenne dans le cas random sauf la derniére sélection qui fait 40% (pour avoir
assez de statistique). Pour chaque sélection, nous avons calculé le centre de gravité en perte
d’énergie qu’on appellera le centroide de la perte d’énergie affecté a chaque sélection. Nous
avons fait la méme chose pour I’ensemble des états de charge.

—

Le pic de I'état de charge 68+ }7

Pb56+ a 29MeV/u

Nombre de coups

T T
0,0 0,3 0,6 0,9 1,2 15 1,8 2,1 2,4
La perte d'énergie

Figure 3-43: Distribution en perte d'énergie des ions émergeant dans le pic d'état de charge 68+ avec les
différentes sélections

La Figure 3-44 montre les centroides des pertes d’énergie des différentes sélections
pour ’ensemble des états de charge.
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Pour la premiére sélection en perte d’énergie (0,3-0,6), la valeur augmente légérement
avec 1’état de charge puisqu’on passe des ions trés bien canalisés aux ions bien canalisés qui
ont rencontré une densité électronique moyenne plus grande, donc ils ont fait plus d’échanges
de charges et ils ont une perte d’énergie plus grande. Pour les états de charges entre 64+ et
67+ et pour I’état de charge 73+, nous n’avons pas mis les centres pour cette sélection a cause
du manque de statistique. Il faut noter que la fraction des ions bien canalisés diminue lorsque
1’état de charge augmente.

Pour les sélections en perte d’énergie comprise entre 0,6 et 1,2, tous les états de charge
sont représentés. On constate que la aussi, les centroides augmentent avec 1’état de charge car
plus la densité électronique moyenne rencontrée augmente plus 1’état de charge augmente et
plus la perte d’énergie augmente.

Une autre explication partielle de cette augmentation provient de notre définition de la
perte d’énergie normalisée, qui est corrigée de la charge quadratique moyenne dans la cible :
cette correction suppose une évolution linéaire de la charge des ions entre I’état de charge
initial et final, ce qui n’est pas rigoureusement exact. En effet, I’épluchage des électrons est
certainement plus rapide au début qu’a la fin du parcours, les électrons internes étant plus
difficile a perdre.

Pour les sélections en perte d’énergie entre 1,2 et 2,2 qui correspondent aux ions de
fortes pertes d’énergie, seuls les grands états de charges entre 68 et 73 sont représentés
puisque ce sont les ions mal canalisés.

Sur la méme figure, nous avons aussi représenté les pourcentages des ions dans une
sélection donnée par rapport au faisceau incident.

Avec la perte d’énergie et 1’état de charge des ions transmis on peut identifier leur
énergie transverse a I'intérieur du cristal, qui est liée au parametre d’impact a ’entrée du
cristal.
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Figure 3-44 : Centroides des différentes sélections en perte d’énergie normalisée pour chaque pic d’état de
charge & la sortie du cristal (Pb>* & 29MeV/u).
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(if) La valeur moyenne de la multiplicité

La Figure 3-45 présente la valeur moyenne de la multiplicité en fonction des
centroides des différentes sélections en perte d’énergie. On a six groupes qui correspondent
chacun aux centroides pour une sélection donnée pour I’ensemble des états de charge.

Pour une sélection donnée et en fonction de 1’état de charge, on voit bien que
I’augmentation en perte d’énergie est plus faible que ’augmentation de la multiplicité. Pour
comprendre ce qui se passe, on doit prendre en compte que 1’échange de charge n’est pas
instantané et que le taux de ralentissement n’est pas le méme a la surface et dans 1’épaisseur
du cristal. Donc on peut supposer en premiere approximation que 1’échange de charge a
I’entrée du cristal est négligeable, surtout pour les ions bien canalisés qui se trouvent dans la
premiere sélection en perte d’énergie. Alors I’augmentation de la multiplicité vient de 1’effet
du dépot d’énergie a I’entrée du cristal qui est liée a la densité électronique rencontrée.
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Figure 3-45: la multiplicité en fonction du centroide de chaque sélection en perte d’énergie normalisée
pour chaque état de charge a la sortie du cristal (Pb*®* & 29MeV/u).
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Figure 3-46: la variation de la valeur moyenne de la multiplicité en fonction de la perte d’énergie
normalisée (Pb*®* & 29MeV/u).

La Figure 3-46 montre la valeur moyenne de la multiplicité en fonction de la perte
d’énergie. Nous avons obtenu cette courbe en prenant la moyenne de la multiplicité et la
moyenne pondérée des centroides des sélections pour chaque groupe dans la Figure 3-45. La
multiplicité augmente linéairement avec une pente de 0,51 de la valeur 0,67 pour les ions bien
canalisés jusqu’a la valeur 1,43 pour les ions de fortes pertes d’énergie. L’extrapolation
linéaire de cette droite vers la perte d’énergie nulle nous permet d’estimer, comme nous avons
déja fait dans le cas du Pb™", la contribution du dépét de 1’énergie dans la couche amorphe
pour I’émission ionique. On trouve la valeur 0,44. A partir de cette valeur on peut estimer
I’effet du transfert d’énergie faible aux électrons du cristal (dans le cas des ions bien
canalisés) et on trouve la valeur 0,23.

Le Tableau 3-7 résume les différentes grandeurs extraites pour la multiplicité dans les
deux cas Pb"*" et Ph®*.

Pente Couche
amorphe
Ph™# 0,85 1,14
Pb>** 0,51 0,44
n(Q") 2 338

Tableau 3-7 : comparaison entre Pb’** et Pb>*

Lorsque nous avons calculé la perte d’énergie normalisée des ions transmis, nous
avons fait la correction de la charge quadratique moyenne dans la cible. Cette correction est
une approximation qui marche bien dans le cas du Pb®* car I’échange de charge n’est pas
rapide. Donc en faisant les mémes sélections en perte d’énergie pour les ions transmis dans
les deux cas de Pb’** et Pb®" & haute énergie, on sélectionne les mémes paramétres d’impact
a I’entrée du cristal. Alors 1’é¢tude de 1’émission ionique en fonction du taux de perte d’énergie
a Pentrée du cristal revient a I’étude en fonction du carré des charges incidentes. Si on
compare la pente de la multiplicité, on trouve une dépendance avec la charge au carré. Donc
la dépendance de la contribution du dépot d’énergie sous la couche amorphe sur I’émission
ionique avec la charge est en Q. Cela montre que la contribution du volume sous la couche
amorphe sur I’émission ionique ne dépend que de la perte d’énergie puisqu’elle varie en Q%

Pour la contribution du dépdt d’énergie direct dans la couche amorphe a 1’émission
ionigue, on trouve une dépendance avec la charge a la puissance 3,8. On a une dépendance
tres forte avec la charge c'est-a-dire que 1’émission ionique de la couche amorphe est trés
sensible au dépdt de 1’énergie en surface. Cette forte dépendance de la couche amorphe avec
la charge incidente ne vient pas seulement de la fragmentation des ions émis puisque la
probabilité de fragmentation des ions émis dans le cas des ions bien canalisés est presque la
méme dans les deux cas des ions Ph"?* et Pb>®*,

(iif) Rendements

Pour les differents rendements présentés ci-dessous, on a presque le méme
comportement que dans le cas du Pb™*".
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—e— Groupe des masses (27, 28, 30, 31, 39, 40, 51, 52 et 53)
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Figure 3-49: rendements normalisés par rapport aux rendements correspondant dans le cas random en
fonction de la perte d'énergie totale normalisée : la courbe noire correspond au rendement des ions H*, la
courbe rouge correspond a la somme des rendements des ions H," et Hs3", la courbe bleue correspond a la
somme des rendements des ions moléculaires de masses 73 et 147 (Pb*®* & 29MeV/u).

Pour la plupart des espéces émises, nous retrouvons donc le comportement observé
dans le cas précédent des ions Pb’®*, avec une extinction de la plupart des rendements de
I’ordre de 20% pour les ions bien canalisés, et une augmentation de 20 a 60% suivant la
plupart des especes émises dans le cas des ions de fortes pertes d’énergie.
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Figure 3-50: rendements des différentes masses dans le cas de Pb™* normalisés aux rendements des
mémes masses dans le cas de Pb*".
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La Figure 3-50 nous montre le rapport des rendements de différentes masses entre le
cas de Pb"®" et le cas de Pb>°*. Pour toutes ces espéces, le rapport est resté presque constant en
fonction de la perte d’énergie. Par contre, la dépendance avec la charge varie selon I’espece
émise. On a une dépendance forte pour les masses 25, 37 et 49, et une dépendance faible pour
les masses 73 et 147 et pour les ions secondaires issus de la fragmentation (39, 41 et 43). Le
Tableau 3-8 donne les différentes valeurs de la dépendance en charge selon la masse émise.

27,28,30, 26, 38,50 |25,37,49 |lonsissues | H+ 73 et 147
31,39,40,51,52,53 de la frag.
(39,41,43)
n(Q" [3,2+0,2 5,14+0,2 6,7+0,3 1,7 40,3 47+0,11]21+0,3

Tableau 3-8 : la dépendance avec la charge incidente pour les différentes masses émises

Si on compare la Figure 3-50 avec la Figure 3-16 qui correspond au rapport des
rendements des différentes masses pour les ions Pb’?* et Pb®" incidents en orientation
quelconque, on trouve les mémes rapports. Donc, la dépendance en charge est la méme pour
les ions bien canalisés, de forte perte d’énergie et random. Cela montre que 1’émission ionique
de ces espéces vient de I’effet du dépot de I’énergie sous la couche amorphe pour une
profondeur inférieure a la distance moyenne (dmoy) pour que la charge augmente dans le cas
des ions 56+ incidents.

¢. lons Pb28+ incidents a 6,5MeV/u

Dans le cas des ions incidents Pb?®* & basse énergie, nous avons regardé les mémes

grandeurs (multiplicité, rendements), par tranche de perte d’¢nergie normalisée de 0,35
jusqu’a 1,65. A basse énergie, la perte d’énergie d’ions de fortes pertes d’énergie ne peut pas
aller au-dela de 1,65 fois la perte d’énergie random (voir Chapitre 3 :D -I1. 2)).

(i) Les centroides des sélections en perte d’énergie
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Figure 3-51: Centroides des différentes sélections en perte d’énergie normalisée pour chaque pic d’état de
charge a la sortie du cristal (Pb*®* & 6,5MeV/u).
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La Figure 3-51 montre les centroides des pertes d’énergie des différentes sélections
pour I’ensemble des états de charge (comme la Figure 3-44 dans le cas des ions Pb>®"). Pour
les états de charge plus petits que 48, la distribution en énergie est étroite (ce sont les ions
bien canalisés), donc on a une seule sélection en perte d’énergie qui est la premicre sélection
(0,35-0,65) c'est-a-dire que cette sélection renferme le pic d’état de charge entier, et le
centroide de la sélection correspond au centre du pic.

Pour les états de charge supeérieurs a 48, on a des ions de plus en plus mal canalisés qui
ont des distributions larges en perte d’énergie, donc on a un plus grand nombre de sélections
par état de charge.
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Figure 3-52: la valeur moyenne de la multiplicité en fonction du centre de chaque sélection en perte
d’énergie normalisée pour chaque état de charge a la sortie du cristal (Pb?* & 6,5MeV/u).

La Figure 3-52 présente la valeur moyenne de la multiplicité en fonction des
centroides des différentes sélections en perte d’énergie (comme la Figure 3-45 dans le cas de
Pb®*). Cette fois, on a quatre groupes qui correspondent chacun aux centroides pour une
sélection donnée pour I’ensemble des états de charge.

Pour les centroides vers les faibles pertes d’énergie, la variation de la multiplicité est
linéaire. Donc I’extrapolation linéaire de ces points vers la perte d’énergie nulle nous permet
d’estimer, comme nous 1’avons déja fait pour les deux cas a haute énergie, que la contribution
du dépot d’énergie dans la couche amorphe pour I’émission ionique est, en moyenne, de 0,35
ion secondaire émis par ion incident.

Pour les ions bien canalisés a basse €nergie, le transfert d’énergie s’effectue aussi aux
¢électrons de cceur, comme a haute énergie, mais seulement pour les électrons 3d de la couche
M. Lorsqu’on enléve la contribution sur 1’émission ionique du dépot d’énergie en surface, on
trouve la valeur 0,09. Cette valeur est trés faible puisque le nombre d’électrons, sur lesquels
s’effectuent les transferts d’énergie primaires, est réduit.
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Pour un groupe donng, c'est-a-dire pour une méme sélection en perte d’énergie, on voit
que la valeur moyenne de la multiplicité varie avec 1’état de charge a la sortie du cristal.

Pour une méme sélection en perte d’énergic, on n’a pas la méme sélection en
paramétre d’impact a 1’entrée du cristal pour les deux ions incidents Pb?** et Pb®" ; donc pour
comparer ces différentes valeurs moyennes de la multiplicité avec celles dans le cas des ions
Pb***, nous allons utiliser les pourcentages des ions dans une sélection donnée par rapport au
faisceau incident (faute de mieux on suppose que le faisceau a la méme distribution en énergie
transverse, ce qui est discutable). Les ions des deux premieres sélections a basse énergie, qui
représentent 83% du faisceau incident, ont presque le méme ensemble de paramétre d’impact
a lentrée du cristal que les ions des trois premiéres sélections dans le cas des ions Pb>** &
haute énergie, qui représentent 85% du faisceau incident (Figure 3-45). Pour cette sélection
des ions incidents, la multiplicité a vari¢ de 0,44 jusqu’a 1,0 a basse énergie, et de 0,64
jusqu’a 1,1 a haute énergie.

Le taux de perte d’énergie moyenne dans la couche amorphe a basse énergie pour les
ions Pb?®* est inférieur & celui qui est obtenu & haute énergie pour les ions Pb>** (facteur 1/2).
Par contre, la contribution de la couche amorphe a 1’émission ionique, obtenue par
extrapolation a I’origine de la perte d’énergie normalisée, est 1égerement supérieure a haute
énergie (0,44) qu’a basse énergie (0,35).

A Dentrée du cristal, le taux de perte d’énergie a basse énergie a augmenté puisque
1’¢tat de charge des ions est passé de 28+ a 33+. Mais le taux de perte d’énergie pour les ions
Pb®* est toujours plus grand (facteur 1,7). Lorsqu’on a enlevé la contribution de la couche
amorphe sur la multiplicité pour les ions trés bien canalisés dans les deux cas, Ph?®* et Pb>®",
on a trouvé respectivement pour la multiplicité les valeurs 0,09 et 0,23 c'est-a-dire qu’il y a
plus qu’un facteur 2 en faveur de la multiplicité associée aux ions Pb®*. Cette réduction de la
multiplicité a basse énergie est plus forte que celle de la contribution de la couche amorphe.
En effet, dans la couche amorphe, les ions incidents peuvent transférer de 1’énergie aux
¢électrons de cceur et aux électrons de valence; par contre, dans le cristal, le nombre
d’¢lectrons sur lesquels s’effectuent les transferts d’énergie primaires se réduit pour les ions
bien canalisés. Cette réduction est plus forte a basse énergie.

Apres, lorsqu’on passe des ions tres bien canalisés aux ions bien canalisés, la charge
des ions a I’entrée du cristal évolue plus rapidement (I’échange de charge dépend de la densité
¢lectronique rencontrée). Donc le taux de perte d’énergie augmente et c’est pourquoi 1’écart
entre les valeurs de la multiplicité augmente pour les deux cas Pb?* et Pb>®*.

Maintenant, nous allons comparer les ions des deux derniéres sélections en perte
d’énergie dans le cas de Pb®®" (0,95-1,25 et 1,25-1.65) avec les ions des trois derniéres
sélections en perte d’énergie dans le cas de Pb>** (1,2-1,5, 1,5-1,8 et 1,8-2,2). Ces deux
ensembles d’ions ont les mémes paramétres d’impact a 1’entrée du cristal. La multiplicité a
varié¢ de 0,68 jusqu’a 2,8 a basse énergie, et de 0,97 jusqu’a 1,47 a haute énergie. On a une
réduction de la multiplicité & basse énergie par rapport & la haute énergie (Pb®*) pour les ions
qui ont presque la méme perte d’énergie hors canalisation et avec un faible état de charge
(49+). Cette réduction est due aussi a 1’effet de la vitesse qui n’est pas compensé par 1’état de
charge de ces ions qui est faible a ’entrée du cristal. Par contre pour les ions de forte perte
d’énergie a basse énergie, qui sont dans la derniére sélection, la multiplicité a augmentée
presque d’un facteur 2 par rapport aux ions de forte perte d’énergie dans le cas de Pb>**. La
question qui se pose est la suivante : est ce que cette forte augmentation est due seulement a
I’augmentation de la charge de ces ions, qui entraine une augmentation du dépot d’énergie a
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I’entrée du cristal ? Pour répondre a cette question et pour savoir s’il y a un autre effet, nous
avons fait la comparaison suivante.

Le Tableau 3-9 montre la sélection en perte d’énergie des ions transmis avec leur état
de charge a la sortie du cristal, et avec leur état de charge quadratique moyen dans le cristal
(calculé par la racine carré de la moyenne des carrés de la charge a I’entrée du cristal et a la
sortie du cristal, en supposant donc en grossiere approximation que la charge évolue
linéairement entre I’entrée et la sortie). Aussi, il y a la multiplicité correspondante sans la
contribution de la couche amorphe (SCCA). Nous avons supposé que la charge moyenne des
ions incidents Pb?®* dans la zone qui contribue a I’émission ionique est égale, comme limite
superieure, a la charge moyenne dans le cristal.

Ph*®* Sélection en Qout Qmoy Multiplicité
Perte d’énergie (SCCA)
0,95-1 ,25 49 42 0,33
1,25-1,65 56 46 2,47

Tableau 3-9 : la sélection en perte d'énergie des ions transmis avec leur état de charge a la sortie du
cristal, leur état de charge moyen a l'intérieur du cristal, et la multiplicité correspondante sans la
contribution de la couche amorphe (SCCA) (Pb?* & 6,5MeV/u).

Le Tableau 3-10 est, pour le cas du Pb>**, le méme que le Tableau 3-9 sauf que nous
n’avons pas mis la charge moyenne puisque nous avons supposé que la charge incidente dans
le cas de Pb™* reste constante dans la zone qui contribue a I’émission ionique pour la majorité
des espéces émises.

Pb>** Sélection en Qout Qin Multiplicité
Perte d’énergie (SCCA)
1,2-15 67 56 0,23
1,8-2 2 73 56 1,03

Tableau 3-10: la sélection en perte d'énergie des ions transmis avec leur état de charge a la sortie du
cristal, leur état de charge a I’entrée du cristal, et la multiplicité correspondante sans la contribution de la
couche amorphe (SCCA) (Pb>** & 29 MeV/u).

Dans le cas de Pb®®" la multiplicité a augmenté d’un facteur 4,5. Ce facteur peut
augmenter encore si on sélectionne les ions qui ont une perte d’énergie égale a 2,5 fois la
perte d’énergie random, mais comme nous 1’avons déja écrit, a cause du probléme de la
soustraction du bruit de fond dans SPEG, nous n’avons pas montré cette sélection.

Dans le cas des ions Pb?* 1a multiplicité a augmenté d’un facteur 7,5. Nous avons vu a
haute ¢énergie que la dépendance de la contribution du dépdt d’énergie sous la couche
amorphe sur la multiplicité avec la charge est en Q? Donc, nous avons supposé qu’a basse
énergie, on a la méme dépendance avec la charge, ce qui nous permet d’enlever la
contribution de la charge en divisant le facteur d’augmentation 7,5 par le rapport des carrés de
la charge moyenne présenté dans le tableau 13, qui est égal a 1,3. Donc, on trouve qu’a basse
énergie la multiplicit¢é a augmenté d’un facteur 5,7 si on enléve la contribution de
I’augmentation de la charge (en réalité, ce facteur est plus grand que 5,7 puisque nous avons
utilisé une charge moyenne surestimée).

Donc le facteur d’augmentation de la multiplicité est plus grand a basse énergie qu’a

haute énergie. Nous avons pensé que 1’effet responsable de cette différence est li¢ a un effet
de la vitesse. En effet, les ions mal canalisés rencontrent des densités électroniques grandes (a
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cause des électrons de coeur qui sont localisés prés des noyaux de germanium), donc la
probabilité de faire des collisions proches avec les électrons du milieu augmente, et le nombre
des électrons rapides (les électrons ) résultant de ces collisions augmente. Donc, il y a une
partie non négligeable de la perte d’énergie des ions mal canalisés qui est transférée aux
électrons 8, qui a leur tour vont déposer de 1’énergie trés loin de la trajectoire de 1’ion
puisqu’ils sont rapides. Donc, a cause de ces électrons, 1’énergie déposée par les ions ne reste
pas concentrée autour de leur trajectoire. Autrement dit, les électrons & diminuent la densité
du dépot de 1’énergie dans le milieu puisqu’ils augmentent le volume du dépot de 1’énergie. Et
cet effet est plus grand a haute énergie qu’a basse énergie puisque les électrons & sont plus
rapides a haute énergie.

309 [Pb 28+ 6,5MeV/u 1

2,5 .

2,0 1 .

La valeur de la multiplicité moyenne
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La perte d'énergie normalisée

Figure 3-53: la variation de la valeur moyenne de la multiplicité en fonction de la perte d’énergie
normalisée (Pb*®* & 6,5MeV/u).

La Figure 3-53 montre la valeur moyenne de la multiplicité en fonction de la perte
d’énergie. Nous avons obtenu cette courbe, comme dans le cas de Pb56+, en prenant la
moyenne de la multiplicité et la moyenne pondérée des centroides des sélections en perte
d’énergie pour chaque état de charge dans la Figure 3-52. L’augmentation de la multiplicité
avec la perte d’énergie n’est pas linéaire contrairement aux deux autres cas a haute énergie.
On constate aussi que 1’augmentation par rapport au random pour les ions de fortes pertes
d’énergie est tres grande. Cela montre que I’échange de charge est plus rapide pour les ions de
forte perte d’énergie que pour les ions dans le cas random a basse énergie, dans la zone
contribuant a I’émission ionique.

En résumé sur la multiplicité, dans ce cas des ions incidents Pb?* & basse énergie, le
dépot d’énergie sous la couche amorphe est le responsable de la variation observée en
fonction de la perte d’énergie, mais il ne dépend pas seulement de la densité électronique
rencontrée a I’entrée du cristal (comme pour les deux autre systémes), il dépend aussi de 1’état
de charge des ions puisque 1’échange de charge est trés rapide a basse énergie. Aussi, il y a
I’effet de la vitesse, qui réduit la multiplicité des ions bien canalisés en réduisant leur taux de
perte d’énergie d’une part, et, d’autre part, augmente la multiplicité des ions mal canalisés en
augmentant la densité du dépdt d’énergie autour des trajectoires des ions. Donc lorsque la
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vitesse diminue, I’effet différentiel sur la multiplicité entre les ions bien canalisés et les ions
de forte perte d’énergie augmente.

(i) Rendements

Pour les rendements, leur augmentation avec la perte d’énergie, comme la multiplicité,
n’est pas linéaire. Pour les ions bien canalisés, on a une réduction des rendements par rapport
au random plus grande qu’a haute énergie. Pour les ions de forte perte d’énergie
I’augmentation des rendements par rapport au random est plus grande qu’a haute énergie.
Cette augmentation varie d’une espéce a une autre. Pour les espéces qui sont sensibles au
dépot d’énergie sous la couche amorphe comme le groupe des masses 25, 37 et 49 et comme
le groupe des masses 26, 38 et 50, le facteur d’augmentation des rendements est
respectivement 10 et 6 (Figure 3-54). De méme, le rendement de la partie issue de la
fragmentation pour les pics de masses 39, 41 et 43 (Figure 3-55) a augmenté d’un facteur
jusqu’a 4. Comme on a vu dans le cas des ions Pb®®*, la profondeur effective pour 1’émission
de ces espéces et pour la fragmentation est grande. On constate cependant que les rendements
des espéces 39, 41 et 43 issues de la fragmentation ne sont pas spectaculairement différents de
ceux des mémes espéces n’ayant pas fragmenté, contrairement au cas des ions Pb*®*. Les
rendements des masses 147, 73 et de I’hydrogéne (Figure 3-56) ont une augmentation avec la
perte d’énergie relativement faible par rapport aux rendements des autres espéces, ce qui n’est
pas étonnant puisque ces rendements n’ont pas beaucoup augmenté avec I’augmentation de la
charge a haute énergie (voir Figure 3-50).

—e— Groupe des masses (27, 28, 30, 31, 39, 40, 51, 52 et 53)
—m— Groupe des masses (26, 38 et 50)
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Figure 3-54: rendements des groupes de masses normalisés par rapport aux groupes correspondant dans
le cas random en fonction de la perte d*énergie normalisée (Pb?** & 6,5MeV/u).
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Figure 3-55: rendements, normalisés par rapport a leurs correspondant dans le cas random, en fonction
de la perte d'énergie normalisée : la courbe noire correspond a la partie centrale des pics de masses 39, 41
et 43, la courbe rouge correspond a la partie issue de la fragmentation pour les mémes pics de masses, la
courbe bleue correspond aux pics des masses 40, 42 et 44 (Pb”®* & 6,5MeV/u).

—e—H
—mn— H2 et H3

3,07 —A— Les masses 73 et 147 ]
2,8 ]
264  Pb28+a6,5MeViu ]
2,4 ]
2,2 ]
2,0 ]
1,8 X ]
1,6 4 ]
1,4 ]
1,2 ]
1,0 ] I%%/L ]
0,8 i ]
0,64 ]
0,4 ]
0,2 ]
O'O T T T T T T

0,0 0,2 0,4 0,6 08 1,0 12 14 16

Rapport

La perte d'énergie normalisée

Figure 3-56: rendements, normalisés par rapport a leurs correspondant dans le cas random, en fonction
de la perte d'énergie totale normalisée : la courbe noire correspond au rendement des ions H*, la courbe
rouge correspond a la somme des rendements des ions H," et H3", la courbe bleue correspond & la somme
des rendements de la masse 73 et de la masse 147 (Pb®" & 6,5MeV/u).
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d. Correspondance entre perte d’énergie intégrée et
perte d’énergie a ’entrée du cristal

Comme nous I’avons déja évoqué dans le premier chapitre (Chapitre 1 :C -Il. 2)), la
connaissance de la perte d’énergie a I’entrée du cristal est nécessaire pour étudier la
pulvérisation électronique. Nous avons déja présenté des simulations pour la perte d’énergie a
I’entrée du cristal faites par Alain L’Hoir. Nous les avons présentées pour avoir une idée sur
la perte d’énergie a ’entrée du cristal en fonction du paramétre d’impact aux rangées
d’atomes.

Dans cette partie nous allons les reprendre pour étudier la variation de la multiplicité
en fonction de la perte d’énergie a I’entrée du cristal.
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Figure 3-57: comparaison du spectre de perte d‘énergie expérimental pour 29MeV/u Pb™“" avec des

spectres calculés dans le cadre de UCA (Pb™" & 29MeV/u).

La Figure 3-57 montre des spectres de perte d’énergie des ions Pb’*" & 29MeV/u &
travers le cristal de germanium dans le cas d’alignement axial. La courbe rouge correspond au
spectre expérimental (voir partie B-11-1). Les autres courbes correspondent au spectre calculé
par les simulations avec et sans divergence angulaire du faisceau. On constate que la
simulation reproduit le spectre expérimental de la perte d’énergie lorsqu’on prend en compte
la divergence angulaire du faisceau.

La Figure 3-58 montre la variation de la multiplicité en fonction du taux de perte
d’énergie a I’entrée du cristal (unité perte d’énergie random). Le taux de perte d’énergie a
I’entrée du cristal varie de 0,4 fois le taux de perte d’énergie moyen random pour les ions bien
canalisés jusqu’a plus que 9 fois le taux de perte d’énergie moyen random pour les ions de
forte perte d’énergie. La variation de la multiplicité avec le taux de perte d’énergie a I’entrée
du cristal n’est plus linéaire contrairement a sa variation avec la perte d’énergie intégrée dans
le cristal (Figure 3-38). Et cette variation est moins rapide.
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Figure 3-58: Multiplicité moyenne en fonction de la perte d’énergie a I’entrée du cristal (Pb™** & 29MeV/u)

Le taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal a augmenté de plus que d’un facteur ~
20 (facteur 6 sur la perte d’énergie intégrée) lorsqu’on passe des ions bien canalisés aux ions
de forte perte d’énergie. Pour cette variation, la multiplicité a augmenté, si on enléve la
contribution de la surface, d’un facteur ~ 6.

Le taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal a augmenté d’un facteur de 1,65
lorsqu’on a augmenté la charge incidente a haute énergie de 56+ a 72+. Pour cette variation,
la multiplicité a augmenté d’un facteur ~ 1,6.

Si le taux de perte d’énergie a I’entrée du cristal varie d’un facteur de 1,65 par rapport
au taux de perte d’énergie des ions bien canalisés, on trouve que la multiplicité varie aussi
d’un facteur ~ 1,6. Et on trouve le méme facteur si on fait la variation par rapport aux ions de
forte perte d’énergie.

Donc en variant le taux de perte d’énergie sous la couche amorphe de deux manicres,
une fois en variant la charge et une autre fois en variant la densité électronique rencontrée, on
trouve le méme effet sur la variation de la multiplicité des ions secondaires.
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Conclusion

En conclusion, nous avons réalisé¢ la premiére expérience de mesure d’émission
ionique sous impact d’ions lourds rapides en surface d’un monocristal, en condition
d’alignement axial. Ceci a été rendu possible en condition de transmission des projectiles a
travers une cible mince de germanium, en mesurant leur perte d’énergie et leur état de charge
grace au spectrometre SPEG, et en mesurant par temps de vol les espéces ioniques émises au
moyen du spectromeétre de masse multianode LAG. Cette expérience a permis de mettre en
évidence un effet différentiel sur les multiplicités totales, ainsi que sur les rendements des
diverses espeéces émises, en fonction du dépot d’énergic a I’entrée du cristal. Toutes les
mesures en condition d’alignement ont été comparées aux mesures faites pour une orientation
quelconque.

Nous avons trouvé que la pulvérisation électronique est essentiellement formée des
ions qui viennent de la couche d’impuretés en surface. Le rendement d’émissions des ions de
germanium a été trouvé tres faible, méme pour les ions qui ont un taux de perte d’énergie
plus grande que le seuil d’endommagement du germanium.

Dans le cas d’une orientation quelconque, nous avons regardé la dépendance de la
multiplicité totale et des rendements avec la charge incidente en comparant les projectiles
incidents Pb"?* et Pb®®" & haute énergie. Et pour trouver la dépendance avec la vitesse nous
avons comparé ces mesures avec celles obtenues pour les ions Pb®* & 6,5MeV/u et un
faisceau virtuel Ph*** a 29MeV/u.

Nous avons trouvé, pour la multiplicité des ions secondaires, une dépendance avec la
charge q en " avec n~3. Par contre, les rendements des différentes masses n’ont pas les
mémes dépendances avec la charge. Nous avons trouvé des dépendances tres fortes, par
exemple pour les masses 25, 37, et 49 (n~7), et des dépendances moyennes, par exemple pour
la famille de I’hydrogéne (on a pour I’ion H* une dépendance en q" avec n=4,7, pour H;
n=5,15 et pour Hz n =6,15), et des dépendances faibles, par exemple pour les masses 73 et
147 (n~2). La probabilit¢ de fragmentation des molécules émises n’a pas changé
significativement avec la charge.

Avec la vitesse, nous avons trouvé, pour la multiplicité des ions secondaires, une
dépendance en puissance de (1/v)" et n ~ 2. La dépendance avec la vitesse est plus faible que
la dépendance en charge, ce qui est vrai aussi pour les rendements. Par contre 1’effet de la
vitesse agit trés fortement sur la probabilité de fragmentation : elle est plus grande a basse
énergie qu’a haute énergie.

En condition d’alignement axial, nous avons trouvé que I’émission ionique dépend de
I’énergie transverse des ions canalisés, autrement dit, 1’émission ionique dépend du taux de
perte d’énergie des ions sous la couche amorphe.

Nous avons vu des effets différentiels sur la multiplicité. En effet, nous avons trouvé
que la valeur moyenne de la multiplicité augmente faiblement et d’une fagon non linéaire
avec le taux de perte d’énergie a ’entrée du cristal. Plus le taux de perte d’énergie des ions a
I’entrée du cristal augmente, plus on a des événements avec des grandes multiplicités.
L’augmentation de la probabilité de ces événements est due a la fois a ’augmentation du
nombre d’ions secondaires émis et a I’augmentation de la probabilité de fragmentation des
moléecules émises.
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Pour les rendements des différentes masses émises, nous avons trouvé que 1’effet
différentiel avec la perte d’énergie intégrée dépend du type d’ion émis. L’effet differentiel sur
I’émission de I’hydrogene était le plus faible. Cela montre que la profondeur effective pour
I’émission de 1’hydrogéne n’est que légeérement plus grande que 1’épaisseur de la couche
amorphe. Nous avons trouvé aussi que 1’effet différentiel pour les rendements des différentes
masses choisies n’est pas dii seulement a I’augmentation de la probabilité de fragmentation.

Nous avons réussi a isoler la contribution a 1’émission ionique du dépot de I’énergie
dans la couche amorphe de la contribution a 1’émission ionique du dépot de 1’énergie dans le
cristal. En particulier, nous avons trouvé que, pour les ions bien canalisés, 1’émission ionique
en surface provient essentiellement du dépdt d’énergie dans la couche amorphe.

En comparant pour une sélection donnée en énergie transverse des ions incidents Pb’?*
et Pb>®* & haute énergie, nous avons trouvé que la dépendance avec la charge de la
contribution du dépot d’énergie sous la couche amorphe sur la multiplicité est en q2. Cela
montre que la contribution du volume sous la couche amorphe a la multiplicité ne dépend que
de la perte d’énergie puisqu’elle varie en qz. Pour la contribution du dépdt d’énergie dans la
couche amorphe a la multiplicité, nous avons trouvé une dépendance avec la charge a la
puissance 3,8. Donc I’effet du dépdt de 1’énergie a 1’émission ionique dans la couche amorphe
est trés fort. Par contre, 1’émission des molécules dans un état excité a une dépendance faible
avec le dép6t d’énergie dans la couche amorphe, puisque la probabilité de fragmentation dans
le cas des ions bien canalisés est treés faible. I faut aussi noter que I’effet différentiel sur la
probabilité¢ de fragmentation n’a pas changé significativement entre les ions Pb"?* et Pb*®
incidents.

Pour les rendements, en comparant pour une sélection donnée en énergie transverse
des ions incidents entre les ions Pb™** et Pb®*incidents & 29 MeV/u, nous avons trouvé la
méme dépendance en charge que nous avions trouvée dans le cas d’une orientation
quelconque, quelle que soit 1’espece émise. Cela montre que 1’émission ionique de ces
especes vient de I’effet du dépot de 1’énergie sous la couche amorphe pour une profondeur
inférieure a la distance moyenne pour que la charge augmente dans le cas des ions 56+
incidents.

A basse énergie, nous avons trouvé que 1’effet différentiel avec la perte d’énergie sur
les rendements, la multiplicité et la probabilité de fragmentation, est tres accentué. Cet effet
n’est pas dii seulement a 1’augmentation de la densité électronique rencontrée par les ions
incidents, comme dans le cas des deux autres systémes, mais aussi a 1’augmentation de la
charge dans la zone qui contribue a 1’émission ionique puisque les sections efficaces pour
I’échange de charge a basse énergie sont trés grandes. En enlevant la contribution de la charge
a la multiplicité, en supposant une dépendance en g° comme & haute énergie, nous avons
trouvé que I’effet différentiel restait toujours accentué par rapport aux mesures a haute
énergie. Donc nous avons conclu qu’il y a un autre effet que celui de I’augmentation de la
charge, et qui est un effet de vitesse : a basse énergie, le dépot d’énergie est plus concentré
autour de trajectoire des ions qu’a haute énergie. Cela montre I’effet de la densité du dépot de
I’énergie a 1’émission ionique. Par ailleurs, 1’effet de la densité du dépot d’énergie était deja
observé dans le cas d’une orientation quelconque : en effet, le taux de perte d’énergie des ions
Pb®* a4 Dentrée du cristal est inférieur du taux de perte d’énergie des ions Pb®" & haute
énergie, alors qu’il n’y a pas une différence significative au niveau des rendements et de la
multiplicité.
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Enfin nous avons pu montrer que la variation du taux de perte d’énergie, en variant la
charge ou la densité électronique rencontrée, a le méme effet sur la multiplicité des ions
secondaires.

Dans ce travail nous avons pu montrer I’intérét de la canalisation pour les expériences
de pulvérisation électronique.

Maintenant, il resterait a faire la méme expérience sous ultra-vide pour avoir une
surface du cristal la plus propre possible.

Il faudrait utiliser un systéme de détection des ions secondaires qui a une plus grande
acceptance angulaire, ce qui permettrait de mettre en évidence (ou pas) [I’explosion
coulombienne d’une rangée d’atomes.

Il faudrait aussi utiliser un faisceau a basse énergie (quelques MeV/u), proche du
maximum de dE/dx, mais avec un état de charge grand pour augmenter a la fois la densité
d’ionisation et la densité du dépdt d’énergie.

Il faudrait également étudier la pulvérisation ionique en variant 1’angle entre la
normale & la surface du cristal et la direction du faisceau, avec un pas inférieur a 1’angle
critique de la canalisation. Cela nous permettrait de mesurer la profondeur effective a
I’émission ionique. En effet, nous avons mis en évidence I’effet d’un faible désalignement du
cristal sur I’émission ionique.

Enfin, il est tres important de faire des simulations de type dynamique moléculaire
pour essayer d’expliquer les différents résultats expérimentaux, et pour suivre en temps le
comportement du milieu pendant une durée de 10™°sec & 10™3sec. Pendant cette période la
réponse du systéme électronique se fait a la perturbation apportée par 1’ion incident autour de
sa trajectoire, et jusqu’a maintenant seules les simulations sont capables de suivre I’évolution
du systéme a cette échelle de temps.
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