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R E S TJ H E 

Les premières mesures de canalisation selon les axes cristallins <00-l> 

et<10.0>dans la glace hexagonale sont présentées. La structure des 

couches superficielles d'un échantillon monocristallin sans et avec dé­

position de vapeur d'eau est étudiée entre -70 C et -185 C par rétro-

diffusion â 150 de protons de 100 keV. On analyse l'énergie finale de 

ces derniers a les pertes subies dans la matière déterminant la 

profondeur de rêtrodiffusion. La résolution du système d'analyse, con­

sistant en une jonction Si(Au)1 refroidie â -80 C, et une électronique 

d'amplification de très faible bruit de fond, est de 3.5 keV, corres­

pondant â une imprécision en profondeur de - 100 fi. 

Le goniomètre, les systèmes de mesure et de neutralisation de la charge 

des protons sont décrits, un soin particulier est voué à la qualité du 

vide. Une pompe turbomoléculaire, protégée côté vide préliminaire par 

une trappe d'azote liquide, garantit un gaz résiduel exempt d'hydrocar-

bures dans la chambre à réaction (p = 5.10 Torr), où une enceinte 

froide (F = 500 cm , T ='-1960C) protège en plus l'échantillon de gla­

ce, réduisant encore considérablement toutes les pressions partielles 
—9 

des gaz condensables, (p.ex. celle de la vapeur d'eaù à 2.10 Torr cor­

respondant S une température de rosée de -133 C). Une surface cristalline, 

préparée par sublimation â -70 C, est au-dessus de -133 C pratiquement 

exeapte de contamination; en-dessous de cette température, la déposi­

tion de la vapeur d'eau est inévitable (3-5 monocouches/heure). 

Les résultats suivants sont obtenus: Les paramètres de canalisation, 

l'angle critique y/, et le rendement minimal X d'une surface sans 

couches adsorbêes,sont comparés avec les formules de Barrett. On n'ob­

serve pas de déviations significatives pour des mesures dans lesquelles 

les dégâts de radiation du faisceau de protons sont négligeables. 

L'état de la surface se manifeste dans les spectres canalisés, qui pré­

sentent un pic caractéristique à l'endroit de la surface, rendant comp­

te du désordre superficiel. L'aire d'un pic correspondant â la présence 

de seulement deux monocouches désordonnées est déjà suffisamment grande 
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pour pouvoir être détectée. De même, un changement de structure modi­

fierait en général les paramètres de canalisation et ainsi la hauteur 

du spectre canalisé. 

Aucun désordre anormal n'est observé entre -70 C et -185 C dans les 

monocouches extérieures d'une surface fraîchement préparée, sur la­

quelle la déposition de couches adsorbëes est encore négligeable. La 

surface du cristal est stable en ce sens qu'aucune transition spon­

tanée Cp. ex. hexagonale-cubique ou bien hexagonale-amorphe) ne peut 

être mise en évidence alors que les mesures de diffraction ont prou­

vé l'existence de trois phases (hexagonale, cubique et amorphe) dans 

les pellicules formées par déposition de vapeur d'eau sur un substrat 

non cristallin. La canalisation permet d'étudier la croissance cris­

talline sur un substrat cristallin de glace. La déposition se fait, 

d'une part, par amenée de vapeur d'eau depuis l'extérieur (condensa­

tion rapide), d'autre part, par condensation lente (3-5 monocouches/ 

heure) de la vapeur résiduelle dans la chambre. 

A -125 C, la croissance épitaxiale de plusieurs milliers d'Angstrôms 

par condensation rapide est mise en évidence. On montre que l'épi-

taxie complète ne se fait que sur une surface parfaitement propre et 

cristalline. Les défauts de structure ne permettent pas de préciser 

définitivement si la structure est hexagonale ou cubique. 

A -150 C, la qualité cristalline du dépôt dépend essentiellement de 

la vitesse de déposition. La condensation lente donne une structure 

encore fortement ordonnée (y . =0.22 après 46 heures etï . =0.25 
*• min min 

après 70 heures de stockage), qui pourrait être la phase cubique. 

Au contraire, la déposition rapide donne lieu â des pellicules pres­

que sans effet canalisant, mais une faible recristallisation est ob­

servée, qui indique que la phase amorphe doit être metastable â cette 

température. 
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A -171 C, aucune structure avec une orientation préférentielle des 

axes cristallins principaux ne se manifeste dans le dépôt. L'épitaxi^ 

n'est plus possible et la phase amorphe est stable parce qu'aucune 

réordination n'a jamais été observée â cette température. 

Au-dessous de -150 C, une augmentation anormale des défauts créés par 

les protons incidents est mise en évidence. En accord avec d'autres 

mesures de la constante diélectrique, des constantes élastiques et de 

la chaleur spécifique, ce comportement de la glace s'explique soit 

par une transition de phase - probablement métastable - qui est pro­

voquée dans notre cas par l'apport d'énergie des protons, soit par la 

création de défauts interstitiels et de lacunes, qui provoquent une 

forte distorsion du réseau dans leur voisinage. 
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1. INTRODUCTION 

1.1. Aperçu historique 

La spectroscopic de la radiation électromagnétique livrant des raies 

bien distinctes d'absorption ou d'émission, pratiquée au début de ce 

siècle, est à la base de notre compréhension des phénomènes â l'é­

chelle atomique. _La diffraction des rayons X prouve en 1912 l'exis­

tence d'une structure bien déterminée et ordonnée de la matière cris­

talline. 

La même année, J. Stark /I/ constitue un modèle pour lTinteraction 

des projectiles charges dans la structure ordonnée d'un cristal et il 

arrive â la conclusion que la pénétration devrait être plus profonde 

dans les canaux (Kristallschâchte) d'un cristal que dans la matière 

amorphe. Cette idée de la canalisation (cf. fig. I) est exacte, mais 

elle ne sera vérifiée que 50 ans plus tard. 
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Fig. 1 Canalisation de la radiation corpusculaire selon J. Stark /I/ 
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En même temps, les résultats de Laue provoquent l'intérêt des Bragg, 

père et fils, qui cherchent une explication différente de la diffrac­

tion. Plus tard, le fils Bragg évoquera ceci: 

" I undertook some experiments at Leeds that summer 1912, to see 

whether we can explain v.Laue's spots by shooting of particles down 

avenues in the crystal lattice rather than by the diffraction of 

waves, - experiments, which were of course abortive. " (cité dans 

/11/) 

Oubliées pendant plusieurs décennies, ces idées d'une interaction spé­

cifique, corrëlëe a la périodicité du réseau pour une radiation corpus­

culaire sous forme d 'ions énergétiques, sont reprises en 1957, quand 

R.H. Silsbee /8/ formule une nouvelle hypothèse fondamentale concer­

nant le taux de production de défauts de Frenkel introduit par 

E.P. Higner en 1942 /9/. Il postule que, dans la matière cristalline, 

le transfert aussi bien de l'énergie que du moment cinétique peut 

être fortement lié â la périodicité du réseau. Lehmann et Leibfried 

/10/ démontrent que certaines impulsions de recul sont focalisées par 

des chocs élastiques successifs et corrélës les uns avec les autres 

dans une cascade de collision dans des directions de chaînes à struc­

ture compacte. 

Ce sont avant tout deux publications, présentées à Paris en décembre 

1961, lors d'une conférence'concernant les questions de bombardement 

ionique, qui montrent le chemin pour la recherche ultérieure. Fluit 

et ses collègues /2/ ont examiné le décapage par bombardement ionique 

de monocristaux de cuivre en fonction de l'angle d'incidence et de la 

température de la cible. Seule une variation appréciable du taux de 

pulvérisation est observée en fonction de l'orientation du cristal, 

l'effet dû à la température étant faible. 

Robinson et ses collègues /3/ prédisent une "focalisation de tunnel" 

pour une petite fraction des particules partant d'un noeud du réseau 

avec une énergie de recul de 10 keV. Leurs résultats sont encore pré-
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l iminaires et basés sur l a simulation de toutes les t ra jec to i res pos­

s i b l e s , dans un programme de type Monte-Carlo, en tenant coœpte de l a 

s t ructure du réseau, qui é t a i t jusqu'alors négligée dans l'approxima­

tion d'une distr ibution aléatoire des centres de col l is ion. 

A cet te époque, 3 groupes - J.A. Davies â Chalk River, H1O. Lutz et 

R. Sizmann à Munich e t R.S. Nelson â Harwell - essaient de Mettre en 

évidence par l 'expérience l 'existence des portées extrêmement grandes 

prédites auparavant pour certaines directions privi légiées le long 

des axes principaux. 

Davies étudie en 1962 l ' inf luence d'une déformation plastique par l e s 

défauts créés par irradiat ion de neutrons â 1.8 K dans des échantil­

lons de cuivre e t d'aluminium /t/. Ses résu l ta t s ne sont pas explica­

bles avec les modèles habituels . Le premier, i l r éuss i t , l 'année su i ­

vante, à prouver l ' e f fe t du réseau c r i s t a l l i n dans un t r ava i l / 5 / in­

t i t u l é "Experimental evidence for the increase of heavy ion ranges by 

channeling in crystal l ine s tructure". 

Lutz et Sizmann / 6 / publient quelques semaines plus tard un a r t i c l e 

faisant é ta t de portées plus longues observées dans des monocristaux 

de Cu et de GaAS. La méthode de mesure est la même: les cristaux sont 

i r radies parallèlement aux directions préfèrent iel les avec une substan­

ce radioactive qui se r t de "traceur". L 'ac t iv i té avant e t après l ' ab la ­

t ion de quelques monocouches donne directement la ooncentration dans la 

couche dissoute e t , par pas successifs, la dis t r ibut ion complète du 

prof i l de pénétration. Pour ces mesures, des progrès décisifs sont fa i t s 

dans la technique d'ablation des monocouches atomiques. Dans l e cas de 

l'aluminium, Davies u t i l i s e l a méthode de l'oxydation anodique suivie de 

di lut ion dans un bain d'acide approprié e t Lutz l a méthode de décapage 

ionique. La technique d ' interféroaétr ie dans l e microscope de Talanski 

permet la mesure d'épaisseurs de quelques centaines de monocouches. 

La même année, Nelson e t Thompson / 7 / mesurent la transmission de pro­

tons de 75 keV â t ravers une pel l icule partiellement c r i s t a l l i ne d 'or 
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d'environ 1000 monocouches, préparée par épitaxie sur du mica. On ob­

serve une transparence plus forte dans certaines directions privilégiées 

que dans les directions aléatoires. 

Depuis, l'étude de l'effet par plusieurs méthodes a été continuelle­

ment intensifiée. Ces mesures, qui se sont assez raffinées avec le 

temps, donnent maintenant lieu a des applications aux problèmes phy­

siques et techniques. Le domaine d'énergie des particules incidentes 

va de quelques centaines d'eV jusqu'à plusieurs centaines de MeV, 

aussi bien pour des particules légères, électrons et positrons, que 

pour les particules plus lourdes, des protons jusqu'aux ions de masse 

élevée, et on envisage de faire de la canalisation avec d'autres par­

ticules élémentaires chargées, par exemple, des pions et des muons. 

1.2. Méthodes générales de mesure de canalisation 

Tous les types de réactions nucléaires et atomiques produites par des 

ions dans des collisions a courte distance et appelées alors secondai­

res sont largement réduits lorsque ceux-ci sont bien canalisés. Dans 

les deux exemples suivants de réactions nucléaires, l'intensité de la 

radiation émise en fonction de l'angle d'incidence a un minimum pro­

noncé lorsqu'il y.a canalisation: " 

Cu + p — > Zn + n 

28Al + p _ >
 29Si + f 

Pour la première réaction, l 'énergie de seui l est .de 2.1 MeV. La se­

conde a deux résonances d'une largeur res t re inte de 0.5 keV à 1.381 et 

1.388 HeV. Les protons entrent dans la matière avec une énergie ciné­

tique supérieure â ces valeurs et perdent peu à peu une part ie de cette 

dernière par freinage inélastique. Ces réactions se font alors à une 

profondeur déterminée par les valeurs de seuil ou de résonance. Par choix 

d'énergie i n i t i a l e , el les ' sont ainsi limitées soi t â une certaine pro-
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fondeur de pénétration, soit à une région fine près de la surface. 

On voit donc qu 'e l les rendent possible l 'étude d'une région déter­

minée dans le c r i s t a l . 

La canalisation peut ê t re appliquée aussi â l 'étude des réactions 

nucléai res ; e l l e permet de déterminer des temps de désintégration 

nucléaire extrêmement courts /12,13/ e t , d 'autre pa r t , de polar i­

ser un faisceau -de deutërons lors du passage â t ravers un c r i s t a l 

mince de Ni magnétisé /IW/. 

I l existe d ' a i l l eurs des effets secondaires â l ' éche l l e atomique 

qui présentent un comportement anisotrope et qui sont cependant 

moins sensibles à l a canalisation que dans l e cas nucléaire. 

Les effets atomiques sont ceux qui ne mettent en jeu que les pro­

pr ié tés de la distr ibution électronique du c r i s t a l et qui se dé­

composent en deux catégories: 

Pour la première, les project i les doivent approcher de prés les 

noyaux et produisent une excitation localisée et anisotrope. 

Pour l a seconde, les project i les restent en dehors d'une certaine 

zone cr i t ique e t les excitations ont une distr ibution spat iale 

étendue (par exemple plasmons). 

Le comportement dû a la canalisation est donc tout différent selon 

qu'on considère l 'êniss ion de rayons X (couches internes) ou l ' é ­

mission de photons des niveaux excités ou dus aux t ransi t ions in­

terbandes {couches externes). 

Sans entrer dans des dé ta i l s qui seront t r a i t é s dans une thèse en 

préparation / 56 / , nous nous limitons i c i â c i t e r ces e f fe t s . 
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L'anisotropie du réseau se manifeste aussi dans des phénomènes d'éro­

sion pendant un décapage ionique, qui est fortement lié au taux de 

dégâts de radiation. Ce dernier varie de même en fonction de l'orien­

tation du cristal. Il n'est donc pas du tout étonnant que la nature 

ordonnée du réseau se manifeste non seulement par ces effets secon­

daires, mais aussi, comme nous le verrons, d'une façon plus nette 

dans les événements de diffusion élastique. 

1.3.- Diffusion élastique 

C'est une méthode très avantageuse, qui consiste en la mesure de l'in­

tensité du faisceau élastiquement diffusé sous de grands angles dans 

une collision unique du type Rutherford. Etant donné que c'est la mé­

thode de mesure que nous avons choisie dans ce travail, elle est diB-

cutëe maintenant d'une manière très détaillée. 

De nombreuses applications possibles â des problêmes physiques et, le 

plus souvent, techniques, résumées dans le tableau 1, montrent son im­

portance. Cette méthode nous semble être la plus efficace. De plus, il 

s'agit d'un principe de mesure élégant parce que simple et il présente 

une grande souplesse, car il s'applique, sous diverses formes, â tous 

les matériaux conducteurs et isolants. 

Spécifions d'abord le domaine de validité de la théorie classique de 

la diffusion' coulombienne entre deux charges ponctuelles, à l'aide 

d'un formalisme général introduit en 1968 par J. Lîndhard /15/ en 

traitant le freinage des ions dans différents domaines d'énergie. 

2 
En prenant Z Z e /aTr comme unité d'énergie de l'interaction coulom-

bienne de l'ion 1 avec le noyau 2 de la cible â la distance du rayon 

d'écran de Thomas-Fermi a,™, il obtient â partir de l'energie réduite 

dans le système du centre de masse EH /(H + H ) le, paramètre sans dimen-

H1+M2 o aTF 



?3t)leau 1 Domaine d'application de la canalisation 

N spectre aligné 
X rendement minimal 
-dE/dx perte spécifique de freinage 

x profondeur de pénétration 

E énergie finale 

T température du cristal 

d dose 

Etudes 

Physique de l a su r face 

- Désordre s u p e r f i c i e l 

- Cro i ssance ë p i t a x i a l e 

- Modes s u p e r f i c i e l s de 
v i b r a t i o n thermique 

- Adsorpt ion s u p e r f i c i e l l e 
physique e t chimique 

Défauts de s t r u c t u r e 

- P o s i t i o n e t d e n s i t é des 
c e n t r e s ponctuels 

- P a i r e s de Frenkel 

- Dégâts de r a d i a t i o n 

- Réordinat ion thermique 

T r a n s i t i o n de phase 

- So l ide -gaz 

- F e r r o ë l e c t r i q u e 

- Ferromagnétique 

P o t e n t i e l c r i s t a l l i n 

- P o t e n t i e l d ' i n t e r a c t i o n 

Technique des 
serai-conducteurs 

- Implan ta t ion con t rô l ée 

- L o c a l i s a t i o n de dopants 

100 
keV 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

1 
HeV 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

X 

Méthode 
de m e s u r e 

r ë t r o d i f f u s i o n 

r ë t r o d i f fus ion 

blocage 

t r ansmiss ion 

r ë t r o d i f f u s i o n 

r ë t r o d i f f u s i o n 
t r ansmiss ion 

r é t r o d i f f u s i o n 

t r ansmiss ion 

rayons X 

+ mesures 
opt iques 

r é t r o d i f f u s i o n 

r é t ro d i f fus ion 

r é t r o d i f f u s i o n 

r é t r o d i ffus ion 

r ë t r o d i ffus i o n , 
t r ansmiss ion 

t r ansmiss ion 

t r a c e u r 

t r ansmiss ion 

t r a c e u r 

r é t r o d i f f u s i o n 

r ë t r o d i f f u s i o n , 
t r ansmiss ion 

Paramètre 
à mesurer 

K (x=0) 
C 

H (x) 
C 

N Cx=O) 
C 

N CE) 
C 

N CE) 
C 

* U , T ) 

X U . d ) 

;C<X,T) 

H Cx=O) 

N ( E ) 
C 

spin du spec ­
t r e transrais 

-dE/dx,N (x) 

H (E) 
C 

p o r t é e 

N c («) 

H (E) 
C 

•Mesure 
f a i t e 

oui 

oui 

non 

oui 

oui 

oui 

oui 

oui 

oui 

1 x 

non 

oui 

ou i 

oui. 

oui 



2/3 2/3 I 
Le rayon de Thomas-Ferrai est donné par .aTF = 0.8853 ^Q/^z

1
 + z

2 * » 

valable pour l'interaction entre atomes neutres ou bien entre ions 
2 

lourds faiblement ionisés, (a = "h /2m est le rayon de Bohr). Pour un. 
o 

projectile complètement ionisé comme le proton, il vaut: a = 

0.8853a /Z . Une approximation simple conduit à un seul paramètre t, 

qui est relié à £ et à l'angle de diffusion S dans le système de cen­

tre de gravité selon 

t= e2sin2(f) (2) 

La diffusion est décrite avec la section efficace différentielle 

àa /dt = ^a^Ff(t
1)/2t3/2 O) 

Nous calculons € - 1.9 10 pour le choc proton-oxygène a 100 keV et 

obtenons avec l'approximation 8' - 8 (l'angle 8 = 150 du système de 

laboratoire correspond à un angle 0' = 152 ) finalement t = 172, 

si B = 150° et tä = 1.2, si O= 0.8°. 

o 
A l'aide de la figure 2, nous trouvons que la déviation de 150 peut 

être décrite dans un potentiel purement Coulombien; ce n'est pas le 

cas â petit angle de 9 = 0.8°. Cette déviation devrait donc tenir 

compte de l'effet d'écran des couches électroniques et les sections 

efficaces de dëcanalisation dérivées pour des chocs de type Rutherford 

sont, dans ce cas, seulement une approximation grossière. 

(W 

D 

SI* 
3 
-lì M 

0 

f 
T- 1POtI otial 

y 

, T b , n u -F ermi 

\ 

\ Rutherford 
, , Maturing 
\/ 
\ 

\ 

\ ; 
* • 

; 

S ̂ S . . 
' > • 

Kf3 iff* Vf 

Fig. 2 Fonction universelle pour des collisions atomiques élastiques 
selon Lindhard /15/ 



- 9 -

La borne supérieure de l'énergie pour des mesures de canalisation 

par diffusion élastique se trouve â des énergies pour lesquelles 

les sections efficaces des réactions nucléaires sont comparables 

à celles de la diffusion élastique. 

Les moyens expérimentaux à disposition restreignent les mesures à 

un domaine d'environ 50 keV à plusieurs HeV. C'est le domaine 

d'énergie des accélérateurs électrostatiques linéaires souvent 

utilisés pour des mesures de la canalisation. Il s'agit, d'une 

part, de machines alimentées par des générateurs HT de quelques 

centaines de keV, semblables à notre installation et, d'autre 

part, de machines plus puissantes de type Van de Graaff. 

La limite inférieure de sensibilité du système habituel de détec­

tion, constituée par une jonction Si-Au avec l'électronique stan­

dard d'amplification et d'analyse des signaux, exige que les par­

ticules aient une énergie plus grande que 20 keV. Cette valeur 

est requise par les courants de fuite dans la jonction et dans le 

circuit d'entrée du préamplificateur de charge qui provoquent un 

bruit de fond correspondant à environ 20 keV pour des ions légers 

utilisés dans la majeure partie des mesures. Le détecteur est, en 
2 

plus, recouvert d'une très mince couche d'or de l'ordre de 40/1 g/cffl , 

dans laquelle un proton de l'énergie E perd une énergie de ̂ E . 

calculée avec les valeurs expérimentales de Valenzuala /16/. Re­

marquons que seule la limite inférieure pose des problèmes de dé­

tection. 

E (keV) 
o 

^ E , ( keV ) 
Au 

100 

4 .8 . 

75 

1.6 

50 

1.25 

Tableau 2 Pertes inélastiques des protons dans l*or (10 //g/cm ) /16/ 
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Les s e c t i o n s e f f i c ace s é l a s t i q u e s de Rutherford sont p r o p o r t i o n n e l -
2 

l e s S 1/E . A nos é n e r g i e s , e l l e s permettent l a mesure des s p e c t r e s 

avec une s t a t i s t i q u e s u f f i s a n t e pour des temps d ' i r r a d i a t i o n r a i ­

sonnables e t des doses accep tab le s au poin t de vue des dégâts de 

r a d i a t i o n . 

Le choix de l ' é n e r g i e i n i t i a l e du fa i sceau dépend du genre d ' expé­

r i e n c e . 

Pour o b t e n i r l a m e i l l e u r e r é s o l u t i o n en profondeur , i l f au t c h o i s i r 

l ' é n e r g i e i n i t i a l e dans l e domaine où l e pouvoir de f re inage e s t 

maximum. I l e s t s i t u é e n t r e 50 e t 200 keV se lon l a m a t i è r e . D ' au t r e 

p a r t , à basse é n e r g i e , l e s s e c t i o n s e f f i c a c e s ont l ' a v a n t a g e d ' ê t r e 

extrêmement g randes . 

Examinons l a d i f fus ion é l a s t i q u e â 150 d 'un proton dans l a g lace : 

E (HeV) 
O 

0.1 

1 -

10 

TTT (cm / , )* di? ster 

- 2 ^ 
9.55x10 

9 .55xl0~ 2 6 

-28 
9.55x10 

- £ f > " 
9.05 

2.7 

0.M7 

Tableau 3 Sec t ions é l a s t i q u e s de Rutherford e t p e r t e s i n é l a s t i q u e s 

des pro tons dans l a g l ace / 1 7 / 

* ca l cu l ée pour H > 0 

** p H2O = 1 . 0 g / an 3 
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^uand l'énergie est 10 fois plus grande, il faut une charge d'irra­

diation 100 fois plus grande pour obtenir le même nombre d'événe­

ments. Le tableau 3 nous montre qu'en passant de 100 keV à 1 MeV, 

le pouvoir de fremane est diminué seulement d'un facteur 4. Ou 

voit donc l'avantage des mesures ä basse énergie, qui donnent des 

spectres de la même hauteur pour des doses correspondant ä des per­

tes de freinage par unité de volume 25 fois plus petites. 

Il faut toutefois relever que les publications de ces dernières an­

nées montrent- une tendance générale vers des énergies élevées. Ain­

si, dans l'avant-derniëre conférence importante sur la canalisation 

tenue à Gausdal en 1971, nous étions seuls avec le groupe de 1"1InS-

titut für Plasmaphysik" de Munich à rendre compte de mesures faites 

â basse énergie autour de 100 keV, Cette tendance vers l'utilisa­

tion des énergies plus hautes s'explique surtout par l'intention 

générale de diminuer l'effet perturbateur de couches superficielles 

imparfaites, par exemple d'oxydation ou de contamination. Afin de 

limiter cet inconvénient, nous avons nettement amélioré le vide dans 

la chambre â réaction; de plus, dans le cas de la glace, la sublima­

tion permet la préparation d'une surface sans désordre et sans ad-

sorpt ion. 

Pour la glace, l'énergie de 100 keV est avantageuse pour une autre 

raison: la liaison hydrogène est seulement de 0,5 eV, c'e vt-â-dire 

10 fois plus faible que la liaison métallique, ce qui rend diffici­

le l'obtention de spectres sans dégâts de radiation, comme nous le 

verrons. 

Si on veut séparer en énergie des protons diffusés ëlastiquement 

par des noyaux de masses presque égales, on doit travailler â des 

énergies incidentes de l'ordre du MeV, car la perte cinématique 

-Infinie Jans le chap.-4.1. aoit excéder la résolution de la détec­

tion. Ceci intervient dans des problèmes de localisation d'un do­

pant dans la matrice du cristal. 
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Pour la localisation du fluor dans lu glace, par exemple, la sépara­

tion des pertes cinematiques d'énergie entre fluor et oxygène pour un-; 

énergie incidente de 100 keV n'est détectable qu'avec un système 

dont la résolution est meilleure que 2.1 keV. La séparation pose 

moins de problème pour une énergie incidente de quelques MeV. 

Le cas plus défavorable d'une impureté légère dans une matrice 

lourde requiert un cristal très mince /18/ et la limite expérimenta­

le de ce paramètre implique aussi une haute énergie pour le faisceau 

incident. 

Mentionnons brièvement que, dans certains cas, on visualise directe­

ment l'intensité retrodiffusée au moyen d'un écran fluorescent. L'ex­

périence nécessite une source de particules assez intense, mais de 

divergence arbitraire ,très près du cristal. Elle est fondée sur l'ef­

fet de blocage ("blocking"). Les particules, soit émises par des 

noyaux, soit diffusées à grand angle par ceux-ci (c'est-à-dire avec 

un paramètre de collision petit), ne peuvent pas suivre les direc­

tions principales du cristal pour lesquelles on observe la canalisa­

tion /19, 20/. 

L'image de blocage contient donc des lignes de faible intensité dans 

ces directions et elle représente le réseau direct. C'est un avantage 

par rapport à la diffraction des rayons X qui donne une image du ré­

seau réciproque. 
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? . STRUCTURE ET SURFACE DE LA GLACE » 

La s t r u c t u r e r é t i c u l a i r e de l a g l ace a é t é é t u d i ée p a r d i f f r a c t i o n 

de rayons X, de neu t rons e t d ' é l e c t r o n s . Ces mesures indiquent 

l ' e x i s t e n c e de t r o i s phases à basse p res s ion dans d i f f é r e n t s domai­

nes de tempëra ture ihexagonale , cubique e t amorphe . En o u t r e , i l 

e x i s t e p l u s i e u r s phases à haute p r e s s i o n . Notons que l a phase hexa­

gonale qu 'on r encon t re hab i tue l lement n ' e s t qu 'une des 10 phases 

s o l i d e s connues j u s q u ' à maintenant e t qu'aucune a u t r e substance 

p r é s e n t e une t e l l e Polymorphie. 

Comme p l u s i e u r s p u b l i c a t i o n s / 2 1 , 2 2 , 2 3 / déc r iven t d 'une manière 

étendue ces é t u d e s , nous nous r é f é rons â ces a r t i c l e s e t nous nous 

l imi tons â une brève d e s c r i p t i o n ind ispensab le à l a compréhension 

de ce t r a v a i l . Nous mettons l ' a c c e n t i c i s u r l a physique généra le 

de l a g l ace en r a p p o r t avec nos problêmes. 

Discutons d 'abord l a s t r u c t u r e de l a g lace hexagonale proposée p a r 

Bernai e t Fowler i l y a environ 10 ans / 2 4 / . I l s ' a g i t de l a phase 

qu i p re sen te l ' i n t é r ê t l e p lus grand. E l l e e s t maintenant t r è s b ien 

connue, s u r t o u t g râce aux é tudes de d i f f r a c t i o n de neut rons / 2 5 / . 

Ces mesures confirment l ' e x i s t e n c e d 'un sous- réseau d'hydrogène 

p a r t i e l l e m e n t désordonné. 

Dans la s t r u c t u r e hexagonale I , l a c e l l u l e é l émen ta i r e con t i en t 

** molécules dont l a d i s t r i b u t i o n s p a t i a l e e s t donnée Cef. f i g . 3 ) . 

Nous voyons que chaque molécule a 4 v o i s i n s s i t u é s à 2.75 fi (-120 C) 

au sommet d 'un t é t r a è d r e presque r é g u l i e r , ca r l a d i s t a n c e 0-0 l e 

long de l ' a x e c e s t légèrement r a c c o u r c i e (de 0.5 %). Le réseau des 

atomes d'oxygène a p p a r t i e n t au groupe d ' espace P 6 /rame ( H u r z i t e ) . 
3 

Nos calculs se basent sur les dimensions de la cellule élémentaire 

admises par Lonsdale /23/ et résumées dans le tableau 1^ ci-après. 
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-T <°C) 

O 

180 

a<8) 

4.52 

4.S0 

4.48 

c <«) 

7.37 

7.34 

7.31 

f (g/cmJ) 

0.916 

0.927 

0.941 

Tableau 4 Dimensions a et .e de la cellule !élémentaire et densité 
de la glace L /21/ 

A l*.aîde de ces valeurs, nous obtenons pour une température de -120 C: 

- un -volume de la cellule élémentaire de 128.5 ft contenant 4 molecules 

22 3 
- une densité de molécules de 3.11 10 mol/cm ; 

15 2 
- un nombre de ,molécules dans le plan basai de 1.14 10 mol/cm ;; 
- des distances 0-0 d'une suite 4 d d d ...... le long de l'axe c: 
^ = 2.75 S, d2 = 4,58 8, d - (d +^)/2 = 3.67 8. 

Tous nos calculs sont basés sur ces valeurs. 

O : oxygène 

'• :: hydrogène 

Fig. 3 Structure âe la glace hexagonale avec les molecules '(I--1 .U-
Ia cellule élémentaire 
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Summary of Previoua Experimental Data. 

Experimental 
Met hex! 

X-ray 
ùiffraction 

thermal 
analysis 

X-ray 
diffraction 

electron 
diffraction 

thermal 
a n a l g i a 

electron 
Jiff taction 

therajal 
analysis 
thermal 
analyai« 

electron 
diffraction 

X-r*y 
diffraction 

X-ray 
diffraction 

electron 
di ffraction 

X-ray 
diffraction 
dilferentTTT 
thermal analyai 

Temperature Region (*C1 
-IfO -160 -1*0 -UO -100 -10 -60 

amorphous 

amorphous 
c rys ta l l ine hexagonal 

c rys ta l l ine 

small intermediate range .hexagonal 
- f - c r y s t a l s not investigated -f-

WMlI 
crys ta ls cubic 

amorphous 

hexagonal 

c rys ta l l ine 
crystal | : 
gro-th poor c u b l c \ hexagonal 

amorphous c rys ta l l ine 

amorphous 
amorphous or small 

c rys ta l* 

c rys ta l l ine 

cubic hexagonal 

aoorpho'uV -.cublc - ;: :—" 
_ . . 5 - hexagonal 

amorphous cubic I hexagonal 

halo pattern ' cubic ___^—-T~~"" i i ^,__——"^^ hexagonal 

amorphous 

s glas* 

cubic 

• cubic 

Worker 

Burton » Oliver 

Staronko(m9l 

Vegaril ( 
HillcsundUS«!) 

KonlgU9«2l 
Prvae * .inr»« 

U9S2) 
llonjo ot a l . 

USSd) 
Chormloy USSt) 

de Nordvall t 
St*\fCl(!v(19S6l 
Blackman fc 
Linitqarten[19ST| 
Shallcross t 
C*tpcntcrUSS7) 

Dove U 4 Rinfret 
U 560) 

ShinaokjUStO) 

hexagonal 

hexagonal 

Beaumont e t 
a l . [19611 

McMillan 4 Los 
(19651 

I ' j^*supercooled liquid? 
different ia l I . 
thermal analysis 9'»»» 

thermal 

thermal 
analysis 

glass 

/ 

amorphous I cubic 

Angeli e t a l . 
(1967) 

ïann*s<196B) 
, I 1norr.li.-y hexagonal | M , 6 B , 

Tableau 5 Phases de la glace à basse température /59/ 

1norr.li.-y
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Une coupe perpendiculaire à l'axe c donne des canaux hexagonaux dont 

l'aire S est donnée â la température de -120 C: 

S = Jj O ) 1 = 17.5 g2 

A part l a phase normale I 1 König /26/ a trouvé en 1943 une phase 

cubique qui a été confirmée par plusieurs auteurs. Cependant, i l 

existe des doutes sur les limites de sa s t a b i l i t é . Ainsi, son domai­

ne d'existence dans une échelle de température varie selon les au­

teurs , comme nous le voyons dans le tableau 5 ci'-avant. La configu­

ration des atomes d'oxygène forme sans aucun doute un réseau cubique 

du même type que le diamant. I l consiste en un empilement de couches 

superposées de la suite ABCABC. différent de l'empilement hexagonal 

ABABA.. . 

Différentes projections du réseau hexagonal et cubique sont indi­

quées dans les figures H e t 5. 

En cas d'épîtaxie cubique sur une surface hexagonale, l'empilement 

du type cubique d'une couche supplémentaire se manifeste par une ro­

tat ion de 60 du tétraèdre par rapport â la base hexagone. Plusieurs 

monocouches ainsi superposées forment une chaîne supplémentaire dans 

le centre de chaque canal. Ceci est évidemment détectable et nous 

permettrait , par ex. , sans autre l 'étude de la cinématique de la 

transformation entre les phases cubique et hexagonale. 

La troisième phase de la glace, dite amorphe ou vitreuse, se fa i t 

par condensation de vapeur d'eau â des températures inférieures â 

-120 C. Elle se manifeste dans les images de diffraction par des 

anneaux diffus e t t r è s larges. On connaît t r è s peu de chose sur 

l'arrangement déta i l lé des. molécules. C'est seulement récemment 

qu'on a tenté de développer des modèles de structure /27/ . D'après 

les études de diffraction de neutrons et d 'électrons, nous savons 

que les phases â basse pression cubique et amorphe sont limitées à 

des domaines près de la surface et â de minces couches évaporées. 
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<«> 

r •• t Y 

^ W 
/ i 
Vf«-

i - * y 
M 

Fig. t Glace hexagonale: Ca) projection le long de <00.1> 
(b) projection le long de <10 .0> /21 / 

W 

f ^ 1 ? - Y 
**» J °* • * * ^ 

T* ** r •* : •» 
:.< v. > ^ 

i * V. 
Dig 

I ÎÊJ Glace cubique: (a) projection le long de <111> 
Cb) projection le long de <110> /21 / 
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Près de la température de fusion, plusieurs observations laissent 

supposer que la structure ordonnée de l'intérieur du cristal n'at­

teint pas sa surface et que, dans une mince pellicule désordonnée 

de plusieurs monocouches d'épaisseur, elle soit plutôt amorphe 

(quasi liquide). Ceci a été suggéré par des expériences de regéla-

tion et de frittage. De plus, des anomalies superficielles de dif­

fusion d'atomes étrangers /28/ et des propriétés électriques /29,30/ 

ont été observées. 

Les estimations théoriques de Fletcher /31/ et Jellinek /32/, fondées 

sur des arguments thermodynamiques et statistiques, laissent suppo­

ser des épaisseurs de l'ordre de 5OA a quelques degrés en-dessous 

du point de fusion. 

Des propriétés "anormales" électrochimiques et mécaniques de la 

surface pourraient jouer un rôle en météorologie (par exemple pour 

l'électricité atmosphérique) et en glaciologie (par exemple pour la 

métamorphose de la neige). 

A cause du grand nombre de problèmes techniques à résoudre, ce com­

portement à haute température, qui a donné l'idée de départ de ce 

travail, n'a pas pu être étudié jusqu'à maintenant, mais nous pen­

sons que la canalisation est une des méthodes permettant de l'ana­

lyser dans des mesures postérieures. 

En effet, à cause de la forte tension de vapeur de la glace près du 

point de fusion (de l'ordre du Torr), il faut séparer le système de 

vide de l'accélérateur de la chambre de mesure. Cela exige un fais­

ceau de protons d'urte energie de l'ordre du MeV qui devrait être 

injecté à travers une fenêtre très mince, par ex. de carbone. Une 

autre possibilité serait un système de pompage différentiel entre 

accélérateur et chambre a réaction. Ce n'est pas un problème facile 

à résoudre si l'on pense à la faible divergence du faisceau qui est 

nécessaire pour la canalisation. De plus, l'interaction du faisceau 

de haute énergie avec le gaz résiduel est moins intense et sa col-

limation est plus facile â maintenir grâce aux sections efficaces 

de diffusion plus petites. 
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Un intérêt général a toujours été attribué 3 la glace ä cause de son 

importance universelle. Les études ont été encore nettement intensi­

fiées pendant les deux dernières décennies, ce que montre l'organi­

sation de conférences régulières (Erlenbach 1962, Sapporo 1966, Mu­

nich 1968 et Ottawa 1972): 

A part l'intérêt des questions de structure et de dynamique du ré­

seau, la glace constitue un modèle pour beaucoup de processus qui 

sont liés à l'exigence de la liaison hydrogène en chimie physique, 

en biologie et en biophysique. A cause de leur faible énergie, les 

liaisons d'hydrogène se font et se défont très rapidement et elles 

jouent ainsi un rôle fondamental dans des phénomènes de transport 

d'énergie et de charge dans la matière vivante. 

D'une importance plus fondamentale est le transfert de charge élec­

trique, qui est de nature purement protonique /34,35/. Le proton 

joue le rôle de porteur de charge quasi libre, ce qui a fait dire à 

Riehl que la glace est analogue à un semi-conducteur protonique. 

Cette notion a déjà été élargie à beaucoup d'autres substances qui 

sont liées de la même façon: sels hydratés, clathrates,KH PO , acide 

formique et imidazole /36/. 

Cependant, notre savoir est loin d'être complet, comme le montre la 

nouvelle discussion entamée par von Hippel /33/ sur les phénomènes 

de conduction, qui a dernièrement mis en doute cette hypothèse. 
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3. DISPOSITIF DE MESURE 

3.1. Accélérateur électrostatique et faisceau 

Toutes les mesures ont été faites avec un accélérateur électrostati­

que du type linéaire â faisceau continu, construit en 1963 par H. J. 

Weber, à l'Institut de Physique de Heüchitel. La machine a été mise 

â la disposition du groupe de la physique du' solide en 1967, pour 

faire des mesures de canalisation. Après une courte phase de prépa­

ration, dans laquelle un système d'analyse magnétique a été installé 

/37/, les premiers résultats de canalisation ont été obtenus en Ì969 

/38/. A la suite de ceux-ci, plusieurs modifications restaient enco­

re ä faire au début de ce travail. Les principales améliorations 

comprennent : 

- Le système de déviation magnétique de l'accélérateur. 

- Le système de détection, qui permet maintenant l 'analyse en éner­

gie des particules rétrodiffusées avec une résolution de 3.5 keV. 

L'accélérateur se compose essentiellement des unîtes suivantes; 

- La source radio-fréquence d' ions, alimentée par plusieurs unités 

électroniques. 

- La cavité de prëaccëlëration avec l 'optique propre de la source, 

comprenant une l en t i l l e de focalisation. 

- La colonne d'accélération principale. 

- Le système d'analyse magnétique en énergie et en masse. 

- Le système annexe de télécommande et de pompage. 
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Nous examinerons à la fin de ce chapitre les paramètres caractéristi­

ques de l'accélérateur et surtout les propriétés du faisceau selon 

les besoins expérimentaux. Le fonctionnement et la construction sont 

décrits en détail sous la référence /39/. C'est pourquoi nous nous 

restreindrons à une brève description et insisterons davantage sur 

les améliorations et les points délicats de fonctionnement exigés par 

nos mesures. 

L'arrêt de la production des sources d'ions par ORTEC nous a obligés 

d'adapter la tête du système de prêaccélération au nouveau modèle 

High Voltage C-S0-173. Il s'agit également d'un système à excitation 

du plasma par radio-fréquence (75 HHz) utilisable pour tout gaz, 

avec un débit proportionnel à M (M = masse du ion). 

Toutes les valeurs caractéristiques, le mode d'emploi, les condi­

tions de travail de la source et une description des unités d'alimen­

tation se trouvent dans les références des constructeurs. Le 

débit de la source dépend de l'intensité du plasma et principalement 

de la pression de décharge. Les conditions de stabilité du plasma 

nécessitent l'enclenchement une heure environ avant l'expérience. 

Pour améliorer le fonctionnement de la source, nous avons thermosta-

tisë la vanne thermique qui régie le débit des gaz a ioniser. 

Le rayonnement à haute fréquence de la source, de l'ordre de 100 Watts, 

nous a contraints à un blindage aussi efficace que possible. La pa­

roi, vers le laboratoire EPR, a été revêtue d'une tôle zinguëe, et 

notre propre laboratoire est protégé par des rideaux métalliques 

souples à mailles très fines mis â la terre. Le blindage n'est donc 

que partiel, mais suffisant pour nos conditions de travail; il est 

cependant encore insuffisant pour certaines mesures délicates d'EPR, 

qui exigeraient une cage de Faraday complète, mais difficilement 

réalisable, étant donné les dimensions restreintes de notre labora­

toire. 
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Dans l a cavité de préaceeleration se trouve un système de t r o i s é lec­

trodes, formant une l e n t i l l e unipolaire qui permet d'obtenir une dis­

tance focale variable. 

Nous travai l lons avec un potentiel de préaceeleration fixé â 

(12.0- 0.5) kV et u t i l i sons la tension de l 'é lectrode centrale pour 

régler l ' i n t e n s i t é du faisceau. De cette manière, nous pouvons garan­

t i r une divergence du faisceau plus faible que 0.05 . I l s ' ag i t l à de 

l'Un des paramètres les plus crit iques imposes par nos mesures de ca­

nal isat ion. Cette divergence a été mesurée par l 'observation du 

faisceau sur une fenêtre de quartz luminescent située à une distance 

de 2 B du dernier diaphragme et e l le est principalement donnée par l a 

valeur de la tension de préaceeleration. 

Etant donné les faibles courants qui étaient à disposition, nous 

avons é té obligés de revoir complètement l e système d'analyse magné­

tique produisant une déviation de 90 . En supprimant le champ de 

fui te , nous avons augmenté l ' i n t ens i t é du faisceau d'un facteur 100 

ainsi que ses quali tés optiques: 

- en rapprochant les pôles à une distance minimale de t mm; 

- en blindant la zone comprise entre les bobines de lTaimant; 

- en construisant une nouvelle alimentation des bobines magnétiques. 

Etant donné le pe t i t entrefer (4 mm), les pôles de l'aimant sont 

sous vide e t , par conséquent, l'aimant fa i t corps avec l 'accéléra­

teur . Le champ de fuite est a ins i fortement rédui t ; nous l e suppri-

«ons presque coaplëtenent avec t ro i s cylindres en fer concentriques 

et placés autour du tube de passage du faisceau. Le facteur d 'affai-

blïssenent S d'un cylindre de blindage de fer de rayons r . e t r 

est donné par 762/ 

r i •} S = X p. (1-(-¾*) (fer: fl= 80) 
e 
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Cette formule étendue â 3 tubes concentriques de blindage donne, 

dans nos conditions, un affaiblissement d'un facteur plus grand que 

10. 

Les bobines sont alimentées par une nouvelle stabilisation de cou­

rant (fluctuations < 0.1 % ) , qui a été construite à l'Institut de 

Physique et dont le débit maximal est de 3 A 3 24 V. 

Les modifications susmentionnées ont donné une nette augmentation 

de l'intensité du champ magnétique de déviation.. Actuellement, des 

mesures avec on faisceau de He sont possibles. L'accélération des 

ions de He , qui permettrait des mesures à double énergie, a été 

essayée. Malheureusement, les intensités obtenues sont trop faibles 

-10 2 

(^1O A/mm ) pour une bonne reproductibilité des mesures. Ce sys­

tème effectue, en plus de la séparation en masse des protons et des 

molécules du type H et H , l'analyse de l'énergie â - 0.5 keV. 

Cette marge de précision s'ajoute ä celle de notre système de dé­

tection et elle est contrôlée périodiquement. 

Un voltmètre électrostatique (0 - 100 JcV) mesure en permanence la 

haute tension avec une précision de 0.2 keV, la valeur absolue étant 

donnée â 1 % près. La haute tension se compose de la tension d'ex­

traction, de la tension de préaccélération et de la tension d'accé­

lération principale fournie par un générateur Sames. 

Pour la plus grande partie des mesures, l'accélérateur a été évacué 

avec une pompe ionique VARIAN d'une puissance de pompage de 2B0 1/sec, 

garantissant un vide absolument exempt d'hydrocarbures; pour les mesu­

res finale?, cette pompe a dû être remplacée par suite d'un mauvais 

fonctionnement par une pompe â diffusion surmontée par une trappe à 

azote liquide. La pression dans l'accélérateur est de 2x10 Torr et 

quelques fois 10 Torr avec la source enclenchée. Nous avons réduit 

le taux de fuite d'un facteur de 15 environ, c'est-à-dire 5 5 10 

Torr 1/sec, car les conditions du vide dans la colonne d'accélération 

sont essentielles pour un bon fonctionnement de la source. 
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Etant donné la complexité de l'installation, un service de control« 

et de révision périodique serait souhaitable. 

Hous pouvons rZsumer de la manière suivante les possibilités de Is 

machine et les caractéristiques du faisceau: 

- Energie maximale du faisceau incident de 100 keV; définition en 

énergie (- 0.5 keV) périodiquement contrôlée. 

Divergence du faisceau plus petite que 0.05 suffisante pour tou­

tes les aesures faites jusqu'à présent. 

2 
Intensité maximale du faisceau protonique de 0.3 fifi/tam dans la 

chambre â reaction; possibilité d'utilisation de diaphragmes ex­

trêmement petits ( ((> • =20^m), permettant des mesures sur des 

zones petites et non désordonnées de la surface-
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3.2. Chambre à réaction 

La chambre et les systèmes qu'elle comprend ont été fabriqués par 

l'atelier de l'Institut. Elle a plusieurs fenêtres d'entrée et d'ob­

servation, placées â 150 , 90 , 30 et 0 par rapport au faisceau 

incident. 

o 
Un canon a ions est installe a 120 . Il permet la preparation d'une 

surface sans défaut et exempte de couches adsorbêes pour autant que 

nous sublimions au-dessus de -125 C simultanément la pellicule su­

perficielle désordonnée par le faisceau de ions. 

une autre fenêtre est réservée â des covars qui sont traversés par 

plusieurs thennocouples, qui permettent de mesurer la température du 

détecteur et celle de l'enceinte froide de protection qui entoure la 

cible. Elle peut être maintenue plus froide que le cristal de glace 

grâce à un système de circulation d'azote liquide, qui la parcourt 

après avoir traversé l'une des fenêtres encore à disposition. 

L'évacuation de la chambre a été faite d'abord par'une pompe â dif­

fusion d'huile, puis elle a été remplacée p?_r una pomDe turbomolë-

culaire. Le nouveau coude de raccordement entre la pompe et la cham­

bre est étuvable à 100 C grâce à ses joints métalliques d'ëtanchëi-
-8 

te. Nous atteignons une pression de 10 Torr ä la sortie de la pompe 
-7 

et de 5x10 Torr dans la chambre à réaction. La mesure du vide se 

fait avec des jauges du type Bayard-Alpert. Chambre et pompe sont 

fixées par un support ajustable par rapport au faisceau de protons. 

Nos mesures exigent un gaz résiduel absolument exempt d'hydrocarbure 

et de vapeur d'eau. 

La chambre comprend, en outre, les accessoires suivants: 

- Un système goniométrique d'alignement et de translation du porte-

cristal par rapport au faisceau. 
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- Un système de mesure de la charge incidente avec une bonne repro-

duct ib i l i t é jusqu'à des courants de 10 A. 

- Un système de neutralisation de la charge incidente dans le cas 

de cristaux non conducteurs. 

- Un système d'analyse en énergie de l ' in tens i té , rëtrodiffusée, 

dont l a s t ab i l i t é et la résolution peuvent être contrôlées en 

permanence. 

- Une enceinte refroidie à -196 C qui protège l e c r i s t a l . 

- Un canon â ions pour préparer la surface in s i t u . 

Le c r i s t a l à étudier est fixé à la "queue" d'un cryostat à azote l i ­

quide monté sur un support jouissant de 4 degrés de l iber té et r e ­

présenté à l a f ig. 6. Ce goniomètre permet des rotations autour de 

2 axes perpendiculaires l 'un à l ' a u t r e , qui se croisent au centre 

de la chambre à la surface du c r i s t a l ; l 'axe vert ical est défini par 

le couvercle ro ta t i f de la chambre (0 < (̂  < 360 ) et des patins c i r ­

culaires déterminent l 'axe horizontal autour duquel des rotations y 

sont possibles jusqu'à - 10 . La précision, limitée seulement par 

les verniers de lecture , est de 0.05 . Un système d'engrenages per­

met la rotation aisée de y avec une r-eproductibilité encore meilleu­

r e . Nous pouvons, de plus, déplacer verticalement et horizontale­

ment le c r i s t a l par rapport au faisceau incident sans changer son 

orientation grâce à un pas-de-vis, d'une par t , et à des roulements a 

b i l l es l inéai res , d'autre par t . Ainsi, nous pouvons étudier toute la 

surface avec les deux avantages suivants: 

- possibi l i té de choisir des domaines sans défauts superf ic ie ls ; 

- mesure des spectres avec une s ta t is t ique suffisante en prenant la 

moyenne sur beaucoup de points recevant chacun une dose d ' i r rad ia­

t ion minimale. 
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Fig. 6 Goniomètre â 4 degrés de liberté 
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Malgré la faible section efficace de la glace pour la rëtrodiffu-

sion^ ceci nous permet de mesurer des spectres avec des doses plus 
12 2 

petites que 5.10 protons/cm , c'est-à-dire moins d'un proton par 
100 canaux. 

La tê te du système goniomëtrique supporte un dewar â azote l iquide. 

Le volume d ' isolat ion thermique du réservoir d'azote est séparé de 

celui de l a chambre â réaction, ce qui est indispensable pour 

l ' i n s t a l l a t i on du c r i s t a l sur la queue froide, qui se fai t évidem­

ment â l ' ex té r ieur de la chambre. Le vide est obtenu par cryosorp-

tion de granulé de zêolite en contact thermique avec le réservoir 

d 'azote. Après un dégazage à 100 C avant l 'expérience, on conserve 

un vide d'environ 1x10 Torr pendant plusieurs semaines. Pour mini­

maliser l a consonmation d'azote lors de mesures â haute température, 

le por te -cr i s ta l n ' e s t pas en contact direct avec l ' azote l iquide. 

Kous u t i l i sons un système de refroidissement à gaz d'échange soumis 

a un cycle de condensation et d'évaporation successives ("heat pipe"). 

Nous ut i l isons comme transporteur de chaleur l'oxygène de l ' a i r am­

biant . I l condense en libérant' l a chaleur de condensation dans le 

tube ver t ical qui passe â travers le bain d'azote l iquide, et coule 

sur la plaque inférieure de fixation en cuivre, â laquelle le porte-

c r i s t a l est couplé thermiquement, et i l s'évapore sur cette plaque 

en absorbant de l 'énergie. En maintenant le por te -cr i s ta l â -185 C, 

le contenu du réservoir (5 l i t r e s ) est suffisant pour environ 20 h; 

à -100 C, la- consommation d'azote augmente de 0.25 1/h â environ 

0.H 1/h. 

Le système de wesure du courant du faisceau incident est schënatisë 

dans la f ig. 7 . Le pinceau protonique, large de 2 Hm1 sst réduit 

par un premier diaphragme Dl. Le disposi t i f de mesure proprement d i t 

est placé â l ' en t rée de la chambre â une distance D1/D2 de 250 mm. 

I l se compose de plusieurs pièces qui forment une cage de protection . 

cylindrique, mise â la t e r r e , contenant H diaphragmes si tués de part 

e t d 'autre d'une g r i l l e de mesure. 



- 29 -

A* 

Fig. 7 Mesure du courant protonique et décharge d'un cristal isolant 
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Un diaphragme de petit diamètre ((S . =20«m) détermine le diamètre 
Min 

final du faisceau. Il est suivi d'un diaphragme de séparation, mis 

à la terre, puis d'une grille de mesure en nickel Gl (mailles de 

10OxIOO^m) et de deux diaphragmes de protection contre les cou­

rants parasites (indispensables pour des mesures de canalisation 

faites avec le canon à ions en marche). 

Le diaphragme d'entrée et la grille sont polarisés à -t =0 V. Ainsi, 

le courant protonique n'est pas perturbé par des courants supplé­

mentaires dus a des électrons secondaires. La transmission de 

68 % de la grille peut être déterminée précisément par la mesure 

directe. Elle donne la relation entre la composante du courant 

transmis, arrivant sur la surface de l'échantillon, et celle du cou­

rant mesuré par la grille. Ce courant est de l'ordre de 10 à 
-9 -12 

10 A et il exige des courants de fuite inférieurs à 10 A. Ces 
derniers sont obtenus grâce à des gaînes d'isolation en teflon et â 

des gaînes métalliques de blindage électrique mises â la terre. Si 

le canon à ions est enclenché, le courant de fuite est alors de 
-12 

2 à 3x10 A. 

Ces mesures de courant se font avec un Coulombmêtre Keithley, dont 

la sortie analogique est reliée à un discriminateur monocanal MC, 

qui enclenche et déclenche pour des charges choisies l'échelle de 

comptage des impulsions des protons. 

Discutons maintenant le principe de la décharge de l'échantillon, 

nécessaire avec des cristaux isolants. 

Un porte-grille mobile nous permet de placer une grille en nickel 

G2 (mailles de SxSjUm)1 dont la transparence est de 40 %, dans le 

faisceau de protons. La majorité des protons (60 %) arrive sur les 

mailles de la grille et en fait sortir des électrons secondaires 

(en moyenne deux électrons par proton). La charge négative ainsi 
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créée est largement suffisante pour compenser la charge positive des 

protons. Nous avons choisi une distance de seulement 20 mm entre la 

grille de décharge et la surface de l'échantillon; ainsi, un très 

faible potentiel positif (quelques volt) de ce dernier est suffi­

sant pour accélérer la charge négative nécessaire â la compensation. 

La relation entre la charge Q d'irradiation transmise par la 

grille G2 et celle mesurée sur la première grille Q s'exprime sim­

plement à l'aide des transmissions T et T déterminées expérimenta­

lement : 

T1-T 
Q x - t a i = -T^ ; • Qi 

Nous avons étudié avec précision l'effet perturbateur de diffusion 

dû aux bords des mailles. 

Nous pouvons préciser que l'effet décanalisant est faible i^X~ 

0.5 %, X est défini dans le chapitre 4.1.) et qu'il est négligeable 

pour nos expériences. 

Pour certaines mesures de la glace, nous avons cependant choisi une 

autre méthode de décharge afin d'éviter les effets de bord de la 

deuxième grille, mais surtout pour gagner en intensité protonique. 

Nous créons les électrons secondaires nécessaires â la décharge par 

bombardement ionique d'une plaque de cuivre qui intercepte le 

faisceau de ions avant son arrivée sur l'échantillon (cf. fig« 7 ). 

Nous utilisons des ions de gaz nobles (argon ou xénon) qui n'ont pas 

d'influence sur l'état de la surface a cause de leur caractère iner­

te. Une cathode chaude serait un autre moyen approprié pour la dé­

charge du faisceau. 

Le système de détection est d'une importance fondamentale pour notre 

travail. 
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Fig. 8 Schëma-bloc du système dtanalyse électronique 
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Au tout début, la détection des protons se faisait â l'aide d'un 

scintillateur plastique HE 102, mais cette méthode exclut toute ana­

lyse en énergie à 100 keV, si bien que nous avons opté pour la dé­

tection avec des détecteurs à barrière de surface de Si dans le but 

d'obtenir la meilleure résolution en énergie possible. 

Pour cela, nous utilisons des détecteurs de très haute qualité {sé­

rie Premium de la maison ORTEC) et une chaîne électronique à haute 

performance., Comme préamplificateur de charge (PAC), nous avons 

choisi le modèle 120-3 de la maison ORTEC, qui a un bruit de fond 

extrêmement bas. Il est normalement adapté aux jonctions Ge(Li), 

mais il peut aussi être utilisé avec des jonctions Si si le courant 

o 

inverse de la jonction, qui est de 10OnA a 20 C, est réduit au-

dessous de InA par refroidissement â -80 C. A température ambian­

te, nous utilisons le PAC ORTEC 12H. 

Notre installation nous permet, avec le PAC 120, une résolution en 

énergie de 3.5 keV (largeur à mi-hauteur), dont 1 keV doit encore 

être attribué aux fluctuations énergétiques du faisceau. La littéra­

ture montre que cette limite n'a été atteinte que par le groupe de 

Munich. Ils ont installé le PAC dans la chambre a réaction et ils 

refroidissent aussi, en plus du détecteur, le circuit d'entrée du 

PAC. 

Nous pensons que nous pourrions obtenir une résolution de 2 keV pour 

les protons si le faisceau avait une meilleure définition en énergie 

et si la capacité de fuite entre le détecteur et le PAC était dimi-

nuée.Le bruit de fond de petite amplitude dû S l'accélérateur devrait 

être diminué en blindant encore mieux l'électronique. Cependant, no­

tre système actuel permet déjà une assez bonne analyse en énergie de 

la composante rëtrodiffusëe ëlastiquement. 

Le détecteur d'un diamètre de 7 nm est placé S 36 mm de la surface du 

cristal. L'angle solide permet la détection d'une grande intensité 

sans effet de "blocking" des particules sortantes. Les particules me­

surées sont rétrodiffusées à 150 par rapport au faisceau incident. 

i 



- 34 -

3.3 . Caractéristiques du vide 

Pendant quelques années, la chambre a été évacuée par une pompe â 

diffusion d 'hui le . Elle é ta i t protégée contre le retour de la vapeur 

d'huile par une trappe à azote liquide munie de plusieurs chicanes. 

On u t i l i s a i t le fluide DC705 d'Edwards, â poids moléculaire élevé, 

qui réduit considérablement le taux de rétrodiffusion selon les 

fournisseurs. Ces précautions étaient cependant insuffisantes pour 

certaines mesures, moins â cause du retour de la vapeur d'huile pen* 

dant l 'expérience qu'à cause de la pollution provenant des joints 

"o-ring" graissés et surtout des surfaces "chaudes", pour autant 

qu 'el les aient été polluées une fois . 

II. convient de distinguer deux effets perturbateurs. L'un résul te 

d'une pression pa r t i e l l e non négligeable d'hydrocarbures (CH ) de 

la pompe, l ' au t re est dû a la présence d'une quantité résiduelle 

appréciable de vapeur d'eau. D'une importance mineure â la tempéra­

ture ambiante, ces effets sont surtout gênants à nos faibles éner­

gies (100 keV), lorsque le c r i s t a l et l e détecteur-sont refroidis . 

Les couches d'adsorption sur le c r i s t a l et sur le détecteur freinent 

les particules primaires d'une manière excessive; el les détériorent 

le parallélisme du faisceau et diminuent ainsi l ' e f fe t de canalisa* 

t ion. Les pertes inélastiques supplémentaires dans ces couches ré­

duisent et faussent le signal des protons; el les exigent des mesures 

de contrôle du taux de couverture éventuel du détecteur. 

I l n 'es t d 'a i l leurs pas étonnant, s i on pense aux problêmes du vide 

â basse température que, jusqu'à maintenant, peu de mesures de 

canalisation aient été fai tes avec des cibles et des détecteurs re­

froidis . Les mesures de rétrodiffusion peuvent être extrêmement sen­

sibles ä quelques monocouches adsorbêes. 

I-
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Les mesures suivantes nous ont renseignés sur l ' é t a t du vide. Au dé­

but, nous ne pouvions mesurer que la canalisation d'une surface de 

glace qui é t a i t en t ra in de sublimer. En abaissant la température 

au-dessous de -150 C1 la canalisation n ' é t a i t plus détectable, 

parce qu'une couche de glace amorphe de plusieurs mil l iers d'Ang-

strôms se formait rapidement. 

Nous avons, en plus, observé que la hauteur des signaux de part icules 

monoenergetiques aiminuait continuellement lorsque le détecteur é t a i t 

â une température inférieure à -100 C. Un réchauffement intermédiai­

re du détecteur causait une augmentation du signal , mais i l r e s t a i t 

en-dessous de sa valeur i n i t i a l e . Avec le pouvoir de freinage pour 

(CH ) , - — = 7,7 eV/A selon /42 / , pratiquement égal à celui de la 

glace, i l é t a i t possible d'estimer l a vitesse de formation de cette 

couche, composée de H_0 et de (CH_) , a environ 200 A/h, 
i. ^ n 

Cette valeur a été confirmée par des mesures d'implantation de xenon 

dans la glace présentées dans la f ig . 9. Les ions de xenon sont f r e i ­

nés sur une distance d'environ 50 A et donnent l i eu â un pic bien sé­

paré du spectre de la glace. Hous avons constaté que ce pic se dépla­

ce graduellement vers les basses énergies, ce qui n 'es t explicable 

que par la formation d'une couche d'adsorption externe. Ces mesures 

ont prouvé la formation d'une couche condensée à -160 C sur la glace 

d'environ 250 

Une cible de béryllium pur avec une surface légèrement oxydée a été 

refroidie pendant 9 heures ä -180 C et ensuite réchauffée à la tempé­

rature ambiante. La courbe a de l a f ïg. 9a donne le spectre avant r e ­

froidissement, b celui après le refroidissement. La t ê t e du spectre a 

nettement changé; la zone hachurée ne peut représenter que ! 'adsorp­

t ion d'une pel l icule de (CH ) de plusieurs-centaines d'Angstrôras. 

Ces résul ta ts nous ont inci tés â améliorer les conditions du vide. 
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Nous avons alors remplacé la porape a diffusion par une pompe turLoao-

lêculaire Turbovac 350,Leybold-Heraeus. Grâce â son facteur de com­

pression très élevé pour des molécules (CH ) , elle empêche pratique­

ment tout retour d'hydrocarbures. Pendant les périodes d'arrêt, nous 

la remplissons d'azote sec. Une éventuelle remontée d'huile, en cas 

de panne de courant du secteur de 220 V, ne peut pas se produire, car 

un système de sécurité fait entrer de l'azote sec â une pression 

d'environ 1 Torr. 

De plus, le coude de raccordement entre la chambre et la pompe est 

maintenant ëtuvable à 100 C1 ce qui permettrait, le cas échéant, de 

dësorber ses surfaces après de longues périodes d'arrêt. 

Une amélioration supplémentaire des conditions du vide a encore été 

obtenue en supprimant tous les matériaux en plastique qui ont déjà, â 

10 Torr, un taux de vaporisation appréciable. Les "o-rir.gs" qui ne 

peuvent pas être remplacés dans la chambre â réaction par des joints 

métalliques sont maintenant en Viton et ils sont graissés avec une 

graisse pour le vide élevé (Apiezon APlOO). 

La diminution de la vapeur d'eau est plus facile à réaliser; nous 
2 

avons installé une enceinte à grande surface d'environ SOO cm , re­
froidie à la température de l'azote liquide, qui entoure le cristal 

et le protège. A cette température, la tension de vapeur d'eau est de 
-21 

10 Torr, indiquée par Delafosse /58/. Cependant, l'enceinte n'a 

diminué que de deux ordres de grandeur la pression partielle de 

-9 

l'eau, l'amenant ä 2.10 Torr. (La différence s'explique principale­

ment par les fuites naturelles de joints d'êtanchéité). Pour détermi­

ner cette valeur, nous avons installé des plaques en béryllium recou­

vertes d'environ 4 couches atoniques d'or. Elles ont été préparées 

dans la station d'ëvaporation de l'Institut; leur épaisseur a été dê-

terninëe, d'une part, par le sysxeme incorporé â celle-ci (quartz 

oscillant) et, d'autre part, par le taux de rétrodiffusion des pro­

tons qui permet, en connaissant l'intensité du faisceau incident, de 

calculer par la formule de Rutherford le nombre de centres de diffu­

sion par unité de surface. Ceci est possible, car le pic de l'or est 

situé â 98.1 keV, c'est-S-dire assez loin du bord supérieur du spec­

tre du béryllium â 65.1 keV. 
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Fig. 10 Adsorption de la vapeur d'eau (section hachurée) sur une cible de 

Be (T = -185 C) recouverte d'une couche d'Au de 13 A 

a : spectre initial du Be et pic d'Au 

b : spectre modifié par la couche adsorbee 

c : spectre initial a déplacé de d 
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A l'aide de la fig. 10, nous constatons, lorsqu'une pellicule d'eau 

est adsorbée (après 21 heures à -185 C dans le cas spécifié), que: 

- le pic de l'or s'est déplacé vers des canaux d'énergie inférieure; 

- le pic d'eau â la position de l'oxygène est bien séparé et a nette­

ment augmenté. 

Le déplacement Â et l'augmentation de l'aire du pic de l'eau permet­

tent la determination de l'épaisseur de la couche adsorbëe par deux 

méthodes indépendantes, qui seront discutées en détail dans le chapi­

tre 4. 

La théorie cinétique des gaz donne la relation entre le flux F et la 

densité n des molécules d'eau /58/. 

F = » » *. = i - v i i "" 

n = densité à T = 300 K 

v = vitesse moyenne 

A plusieurs reprises, nous avons mesuré sur un échantillon refroidi à 

-165 C un dépôt de 3 monocouches/h de vapeur d'eau correspondant à un 
11 -1 -2 

flux F = 9.5 10 mol.s cm ; cela nous permet de calculer la densi­
té n, puis la pression partielle de vapeur d'eau, en supposant que 

toutes les molécules qui heurtent la surface froide restent collées. 
-9 

La valeur obtenue de 2x10 Torr correspond â une température de rosee 

Q - -133 C selon la fig. li; nous aurons donc de la sublimation pour 

1 > 8 et de 1'adsorption pour T < 8 • 

La moyenne des résultats sur plusieurs séries de mesures avec ces ci­

bles nous permet de résumer les améliorations obtenues. La qualité du 

vide dans la chambre â réaction nous paraît maintenant suffisante pour 

les mesures de ce travail et pour des mesures ultérieures. En résumé: 

- Après deux jours de pompage, la condensation naturelle est inférieu­

re â 3 couches moléculaires d'eau par heure. 
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- La vitesse de condensation change peu si la température du cristal 

est abaissée de -150°C â -18O0C. 

- La fraction des hydrocarbures adsorbés sur le détecteur refroidi 

est pratiquement négligeable (5 A/jour au maximum). 

- La durée 'de vie des détecteurs installés après l'amélioration du vi­

de est maintenant aussi nettement supérieure à la valeur antérieure. 

log pp 

[Torr] 

Xf-

X)" 

80 100 120 140 -T[ 0 C] 

\ X)"6 \ IO"10 \ 

\ 
+ 

1 6TT fPKJf4 

Fig. Il Tension de vapeur de la glace 
• Handbook of Chem. and Phys. 49th edition (1968) 
+ tm. Inst, of Phys. Handbook 3rd edition (1972) 



KESULTATS EXPERIKEHTAUX ET INTERPRETATION 

**.l. Conditions expérimentales permettant la mesure de la canalisation 
axiale 

Nous avons pu observer pour la première fois la canalisation dans un 

monocristal de glace en octobre 1970. A cette époque, le système de 

détection était encore assez simple. Il se composait essentiellement 

d*un photonultiplicateur et d'un scintillâteur plastique NE 102. La 

fig- 12 »outre le puits caractéristique de la canalisation mesuré de 

cette manière pour des protons de 100 keV. La canalisation correspond 

ici ä l'axe c, <00.1>, du réseau de la glace et on peut caractéri­

ser la courbe normalisée, qui présente l'intensité rétrodiffusëe â 

ISO en fonction de l'angle d'incidence entre l'axe cristallin prin­

cipal et le faisceau, par deux paramètres: 

- sa demi-largeur â la moitié de sa profondeur, notée y*; 

- sa profondeur relative, appelée rendement minimal X* 

Nous avons surtout mis l'accent sur la canalisation axiale, car l'ef­

fet est beaucoup plus marqué que dans le cas de la canalisation pla­

naire. Les valeurs obtenues en 1970 étaient:. Vj = 0.85 et X- 0*32 

à une température pour laquelle le cristal sublimait fortement. En 

comparant cette valeur de X avec les valeurs expérimentales de quel­

ques %, obtenues par-d'autres groupes dans des métaux et des semi-con­

ducteurs, il était évident qu'une application fructueuse et raisonna­

ble n'était possible qu'en arrivant â un rendement minimal comparable-

Ce n'est qu'après avoir modifié la chambre et le système de pompage 

que nous avons pu finalement obtenir un rendement minimal près de la 

surface de 0.05 - 0.01 selon les axes c et a (température: T = -150 C) 

Voyons maintenant comment il faut procéder puur orienter rapidement un 

cristal. L'échantillon est coupé dans un monocristal brut, dont 

l'orientation est déjà grossièrement connue par des mesures antérieu­

res -ìe canalisation ou par des figures de Tyndall produites par irra-

ciaticn de lumière infra-rouge. 
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100 keV H * — goce <0001> 
X 

1.0 

1 06 

I 0.6 

0.4 

0.2 

0.0 
-2 0 2 4 M 

Fig. 12 Canalisation <00.1> de la glace mesurée avec un scintil-
lateur 

Le taux de comptage varie en fonction des angles d'orientation azy-

ntutal (<? ) et zênital (V). Les points (V1 V ) P
our Lesquels le taux 

de comptage est réduit d'environ 50 % par rapport aux autres points 

forment une figure d'étoile caractéristique â 12 brancnes l'fid- 13). 

Chaque branche correspond à de la canalisation planaire et leur in­

tersection (centre de l'étoile) S la canalisation axiale. On voit 

donc que, pour trouver cette dernière, il suffit de faire quelques 

séries de mesures pour des angles V fixes et <fi variables (par exem­

ple entre -10 et +10 par pas de 0.5 ). A la fin, il faut relier les 

points des minima planaires observés par des droites et déterminer le 

point d'intersection de celles-ci. qui définit la direction donnant 

le rendement minimal axial. Ensuite, on choisit des couples de points 

de telle façon qu'on traverse le centre de l'étoile dans une direc­

tion faisant un angle de 10 avec une des branches. Cet angle est 

choisi de façon â éviter une éventuelle canalisation planaire pour 

des plans d'indices plus élevés et il nous permet de fixer la direc­

tion pour la mesure du spectre aléatoire; ce dernier a été choisi S 

hors de la direction de la canalisation axiale. Ce procédé est con­

finé par des mesures faites sur de la glace amorphe condensée a tr"=;-. 

basse teaDërature. 

X = 0.32 

T=-77"C 

/2V"" 
r ^ 



Determination de la canalisation axiale 
dans le réseau hexagonal 

X puits planaires 

N a l é ( ^ * ; / • (8i2)°) 

Tip,. 13 Carte stéréographique schématisée du réseau hexaflcnÄl 
(voir texte) 
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Introduisons maintenant Ja manière d 'é tab l i r l ' échel le en profondeur \ 

par t i r de l 'énergie des protons analysés â l ' a ide d'un multicanal. 

Sans t e n i r compte des diffusions élastiques et inëlastiques à pe t i t 

angle, nous obtenons cette échelle en considérant les Dertes spécif i­

ques de freinage. Ces dernières se composent des pertes inélastiques 

^ E et dZ sur les parcours d'entrée et de sor t ie et de la perte 

cinématique JE transférée â l'atome de recul (voir les f ig. 14 et 

15). L'énergie finale E de la part icul* diffusée à la profondeur f p e r -

met la> calibration ënergie-profonaeur par les re la t ions suivantes: 

E = E - (^E 1 +^E. t^/E , ) (5) 
o 1 2 el 

XZcOSO1 O 

/ 
^ E 2 = / S(E) dx (6) 

Q x /cosÔ 2 

M.cose + ( HÎ - M^sinff )* 
JE = ( 1 - (—i 2 ± ) 2 ) ( E -^E.) (7J 

el M. + M. O l 

Le paramètre ß tient compte des p^tes réduites de freinage pour 

une particule canalisée. En général ß = 1 pour le faisceau aléatoi­

re et ß - \ pour le faisceau canalisé. 

dE 
Le pouvoir spécifique de freinage S(E) = — — des protons â basse 

énergie a été mesuré dans la vapeur d'eau par Reynolds / 17/. D'au­

tres valeurs expérimentales /^0,4I/ et théoriques s'accordent avec cel­

le-ci dans la marge d'incertitude spécifiée de 10 %. Nous nous ba­

sons dans nos calculs sur la valeur expérimentale de Reynolds, qui 

est de 8,t eV/K pour une densité 9 = 0.93 g/cm à -90°C. Elle est, 

en bonne approximation, constante entre 50 et 100 keV et elle nous 

semble pius réaliste que les valeurs d'une publication récente /-Î ' 

basées sur des études de relations systématiques entre dés mesures 

et des prédictions théoriques, extrapolées a des énergies plus bassf=.. 
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cible ' vide 

Freinages inélastique et élastique d'un ion dans la mat~êre 

Surface 
du cristal 

E(x-) E(x'=0) E, 

Calibration énergie-profondeur des spectres de retrodiffusion 
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Xous pouvons calculer avec les formules précédentes la calibration 

profondeur-énergie en considérant le choc proton-oxygène: 

a) cas d'un proton canalisé ß= \ 

X(S) 

0 

500 

1000 

2000 

3000 

z7E (keV) 

-

2.1 

4.2 

8.4 

12.6 

JZ ,(keV) 
el 

20.9 

20.5 

20.0 

19.0 

18.3 

^E 2<keV) 

-

4.8 

9.7 

19.4 

29.1 

E<keV) 

79.1 

72.5 

66.1 

53.2 

40.0 

b) cas d'un proton aléatoire / 5 = 1 

X(S) 

0 

500 

1000 

2000 

3000 

^ E (keV) 

-

4.2 

8.4 

16. B 

25.1 

^ E .(keV) 
el 

20.9 

20.0 

19.1 

17.5 

15.7 

-^E (keV) 

_ 

4.8 

9.7 

19.4 

29.1 

E(keV) 

79.1 

71.0 

62.8 

46.3 

30.1 

Tableau 6 Calibration énergie-profondeur de rêtrodiffusion des pro­
tons de 100 keV dans la glace 

ilotons que la marge d'incertitude en énergie du système de détection, 

FWHH = 3.5 keV (FWHH: full width at half maximum) d'un signal mono-

énergétique a comme conséquence une incertitude en profondeur de 

^ x = - •—•—r = - 105 fi, ce qui correspond à - 30 couches molêcu-

2x2x8.4 ^ * 

l a i r e s . Dans toutes les mesures, le faisceau a été injecté presque 

perpendiculairement â la face d'observation. 
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Tous nos spectres, canalisés et aléatoires, sont calibrés en profon­

deur avec les valeurs du tableau b). Nous négligeons donc la diffé­

rence entre les pertes des protons canalisés et celles des protons 

non canalisés. La correction serait inutilement compliquée si on 

s'intéresse â des zones près de la surface, là où de toute manière 

la résolution donne une certaine imprécision. En outre, des mesures 

récentes de canalisation à basse énergie ont donné dans plusieurs 

matériaux ßd /56/. 

L'interprétation des résultats exige une discussion détaillée des 

deux paramétres caractéristiques de la canalisation rft, et % pour 

un cristal non perturbé par des couches adsorbëes. La meilleure pré­

paration de la surface est obtenue par sublimation â -80 C et par 

bombardement ionique simultané. 

Entre -70 C et -130 C, la formation d'une pellicule d'adsorption sta­

ble sur le cristal est empêchée par la sublimation de la surface. 

Nous mesurons l'échantillon immédiatement après un refroidissement 

rapide et nous trouvons ainsi à -180 C une surface cristalline. 

Mentionnons encore que des études faites au microscope électronique 

à balayage montrent que la surface évaporée présente un relief dominé 

par des facettes perpendiculaires â l'axe c /63/, ce qui nous semble 

être favorable â la canalisation dans cette direction au moins. 
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1.2. Angle cri t ique 

Hous avons mesuré l 'angle crit ique y, , défini dans l e chapitre 4 . 1 . , 

dans l a glace hexagonale selon les axes c et a. L'ordonnée des figures 

16 et 17 représente l ' i n t e n s i t é rétrodiffusêe à 150 en fonction de 

l 'angle entre l 'axe c r i s t a l l i n et l e faisceau de protons, dont l ' éner ­

gie est de 100 keV. L ' in tens i té , rétrodiffusêe jusqu'à une certaine 

profondeur x, est analysée en énergie avec un monocanal selon le sché­

ma de bloc de la f ig. 8. Généralement, on étudie une zone mince jus-
o o 

qu'a 500 A ou bien 1000 A. Hous essayons d 'évi ter l ' e f fe t planaire, 

qui augmente légèrement la largeur du puits et l e rend, en plus, asy­

métrique . Nous faisons, pour cette raison, le balayage angulaire dans 

un plan ( " t i l t i ng plane"),qui est incliné â 10 par rapport à un des 

plans principaux caractéristiques de la canalisation planaire (voir 

fig. 13). La comparaison entre l 'expérience et la théorie est alors 

possible. 

Nous nous intéressons seulement à l a canalisation axiale. Les paramé­

t res caractéristiques sont l 'angle cr i t ique y/, et l e rendement mini­

mal x > calculés sur la base du modèle de Lindhard /43/ qui, le pre­

mier, a démontré l ' influence du réseau c r i s t a l l in sur le parcours d'un 

ion canal isé . Hous discutons brièvement de quelques notions et concepts 

de la canalisation en dérivant la formule de Lindhard pour l 'angle ca­

rac té r i s t ique , qui détermine le domaine d'existence de l ' e f f e t , et 

comparons nos résu l ta t s avec les prédictions théoriques â l ' a ide d'un 

formalisme plus raffiné conçu par Barrett /44/ . 

A l 'a ide d'un modèle de s t ructure , l 'anisotropie du réseau c r i s t a l l in 

simple devient évidente lorsque la direction d'observation est. paral­

lèle â l 'un des axes principaux à pe t i t indice. Les atomes sont alignés 

selon des chaînes et se recouvrent complètement. Ces chaînes forment 

des canaux e t , en plus , un ensemble de plans para l lè les . Cette division 

caractéristique du réseau en chaînes et plans disparaît déjà après une 

faible rotation de quelques degrés d'un modèle de structure et l a d i s ­

tribution atoiiique paraît de plus en plus a léa to i re , comme dans de la 

matière amorphe. 
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Fig . 17 Cana l i sa t ion < 1 0 . 0 > de l a g lace 

X = O S 1000 X 
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Une particule dont la trajectoire est presque parallèle â l'axe d'un 

canal y/<y/ et qui reste près de l'axe de celui-ci 0> Q (g est la 

distance entre l'ion et la chaîne), subit un potentiel moyen U(p ) 

continu qui ne contient pas de termes reflétant la périodicité du ré­

seau le long du canal. La trajectoire est alors très peu courbée, 

sans changement brusque de direction. L'angle et la distance d'appro­

che critiques V et p sont reliés l'un à l'autre. 

Imaginons une particule canalisée (pour laquelle yr«l et ainsi sini// 

- V ) se heurtant à la barrière de potentiel d'une chaîne. Son impul­

sion transversale est p, = p sinyy, l'énergie correspondante E^ = 
2 2 ° 

p. /2H = E sin y/ . Classiquement, l'angle maximal critique Ur est dé­

terminé par la hauteur de la barrière U( p ) en tenant compte de la 
c 2 

conservation de l'énergie: U( o ) = E = E uv . Ainsi, nous trouvons: 
° » C J-C O ' C 

uv- = (UC o )/E )* (8) 
T C ' C O 

V l i m i t e l e domaine de v a l i d i t é de ce modèle, d i t modèle con t inu , 

qui u t i l i s e l ' approx imat ion des p o t e n t i e l s moyens de chaînes U(O ) . 

L ' express ion de Lindhard pour une chaîne s t a t i q u e de p é r i o d i c i t é d, va­

l a b l e pour p > p > e s t : 

+ œ 

-\J4 
Z.Z„e2 L n C* TT. . ~ W , ,,3TF 2̂ UJ 9y = S l v < V x + P > dx = V ln ( < ~ ô — ' + -° (9) 

-CO 

1/3 Le rayon d ' éc ran e s t a , „ = 0.BB53 a /Z pour l a d i f fus ion d'un p ro ­

ton (a = 0.529 8 e s t l e rayon de Bohr) , C s O ^ - a ^ - e s t de 0.23 8 pour 7, -

Pour yr - yr on a p = p ~ a-.-« Nous obtenons a i n s i (a un f a c t e u r mul­

t i p l i c a t i f p r è s ) l ' a n g l e c a r a c t é r i s t i q u e de Lindhard no té en généra l V 1 

2Z.Z e 2 . 

Vc= * i s t - s r - ) L (10) 
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2 2 
valable dans le domaine de haute énergie E > E'= 2 Z Z e d/a (E'= 

15,7 keV selon l'axe c de la glace). Si, par l'effet des vibrations 

thermiques ou des défauts de structure Ej_ devient suffisamment grande. 

et ainsi p < a , la particule s'approche du coeur de la chaîne, où 

les centres de diffusion individuels deviennent apparents et les 

chocs successifs ne sont plus corrélés. Alors, l'énergie transversale 

E, n'est pius conservée; elle augmente et rend la trajectoire insta­

ble. La particule sort du canal, elle est dëcanalisëe. 

Résumons les résultats principaux de la théorie de Lindhard: Elle pré­

dit la relation V" <* (Z Z /E d) selon laquelle l'angle caractéris­

tique dépend des nombres de charges des noyaux de l'ion Z et de la 

cible Z , l'énergie E du projectile et la périodicité de la chaîne d. 

Ce comportement est expérimentalement confirmé et l'approximation du 

potentiel continu de chaîne est valable. Cependant, les mesures de 

l'angle Vi coïncident seulement â un facteur C près avec l'angle de 

Lindhard: y/. = C iff , C étant un facteur entre 0.5 et 2, qui est â 

adapter pour chaque expérience et chaque direction empiriquement. Cette 

circonstance s'explique par le fait que le modèle de Lindhard utilise 

l'approximation du réseau cristallin par des chaînes statiques sans te­

nir compte des vibrations thermiques. 

La constante empirique de Lindhard peut être calculée avec l'expression 

analytique de Barrett /4«/ 

2 l 
j B < U > 

résultant de l'adaptation des résultats de simulation de Honte-Carlo â 

ceux obtenus expérimentalement dans un cristal de tungsten. Cette for­

mule est dérivée pour un réseau a 3 dimensions et elle a été prouvée 

dans différentes structures cubiques (se, fec, bec et celle du diamant). 

Elle est en accord quantitatif avec les mesures dans de nombreux métaux 

semi-conducteurs et isolants /61/. Pour les ions H et He d'une énergie 

entre 0.5 MeV et 10 HeV la marge d'incertitude est de 10 % (â peu d'ex-
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ceptions près), k et m sont des paramètres adaptables, V 1 est l'angle 

de Lindhard et f est une fonction tabulée décrivant l'effet d'écran 
s 

dans le potentiel continu de chaîne. Le comportement canalisant d'une 

chaîne dynamique, soumise à des vibrations d'une amplitude moyenne à 

2 i 
une dimension perpendiculaire à la chaîne < u > , s'obtient en partant 

du cas de la chaîne statique dont le potentiel continu U est calculé 

en approchant la fonction de Thomas-Fermi par celle d'un potentiel de 

type Molière 

* ( r / aTF ) = 2_aiexpC ^i r~ > <12> 
i=i T F 

[a.] = [o.l, 0.55, O.35] et [/?.]= [6.0, 1.2, 0.3J . On définit 

o V 9 + « i=1 K est la fonction modifiée de Bessel. Nous trouvons une expression du 

potentiel de chaîne en relation avec l'angle de Lindhard V : 

L'angle critique est finalement donné par 

^c s \( U s ( < V / E o = f s ( ?c> *i <15> 

et l'adaptation des calculs de Monte-Carlo à l'expérience spécifie: 

V j = k !/T. = k f]( P c ) ^ 1 (16) 

çc = m < u*> (17) 
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Dans les deux domaines d'énergie, on a: k = 0.80, m = 1.2 si E > £' 

et k = 0.72, m = 1.0 si E < E'. Les relations ci-dessus sont purement 

empiriques et il n'existe pas de modèle physique qui puisse expli­

quer les valeurs de k et m et» surtout, leur différence entre le do­

maine de haute et celui de basse énergie. Cependant, il s'ensuit que 

l'angle mesuré Vi est toujours plus petit que l'angle caractéristi­

que i/f-i > alors, la distance critique d'approche dépend principalement 

2 1 
de l'amplitude de vibration < u > ,ce qui remplace l'hypothèse anté­
rieure de Lindhard ç *• a_p. 

La majorité des mesures ainsi que nos propres observations appartienn011* 

au domaine de haute énergie E > E', dans lequel la validité de la for­

mule de Barrett (k = 0.80 et m = 1.2) est souvent vérifiée. En plus, 

les calculs ne diffèrent que d'environ 1 % lorsque nous prenons les 

valeurs k = 0.72 et m = 1.0, valables pour E < E'. Ces deux circons­

tances permettent de supposer que la formule de Barrett est aussi vala­

ble â notre énergie de 100 keV. 

Sur la base du formalisme de Barrett, nous calculons les valeurs selon 

les axes a et c de la glace hexagonale, données dans le tableau sui­

vant. Nous remplaçons le cristal par son sous-réseau d'oxygène sans te­

nir compte des atomes d'hydrogène dont le comportement canalisant est 

faible, comme nous le montrons ci-après. 

Les calculs sont faits en utilisant les valeurs suivantes. L'amplitude 
2 1 

de vibration < u > 2 a été mesurée, d'une part, par diffraction de 

rayons X par Zajac /60/ (-1000C <T< 0°C) ,d'autre part, par diffraction 

de neutrons par Lonsdale /21/ (T = -50°C et -150°C). Sur la base de 

la théorie de Debye, qui donne pour un cristal monoatomique 

.T 

<4> = Ï !krfr /Hh-+ 0u du •cst rih (ie) 

O 

_ , T . 
on peut approcher la fonction FOJJ-) par ur*e dro i te , donnant une erreur 

relat ive inférieure â 0.02 au-dessus de la température T> 0.6§ =-158 C 
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( 6 «lace = " 8 1 C'* N o s v a l e u r s s o n t ainsi interpolées ou extrapolées. 

On obtient pour la canalisation le long <00.1>:<u > ' = 0.25 8 

(réf. de Zajac) respectivement <u > ' = 0.17 8 (réf. de Lonsdale), 

d
0 = ~2 = 3-67 A, et pour la canalisation le long<10.0> :<u^> = 

0.17 S (réf. de Zajac) respectivement<u > * = 0.16 8 (réf. de Lons­

dale), dQ = a = 4.50 8. Les valeurs k = 0.8O, m = 1.2 et a,̂  = 0.23 8 

sont valables pour les deux axes. 

axe c r i s t a l l i n 

température ( C) 

y/, ( ) mesure 

V1 (°) (Lindhard) Z = 8 

rfs, (°) (Barrett) Z3 = 8 

yst ( ) (Gemmel) 
chaîne diatomioue 

<00.1> 

-72 

0.85 - 0.10 

1,4 

0.80(a), 0.95(b) 

0.85(a) 

<10 .0> 

-80 

0.70 - 0.10 

1.25 

0.85(a), 0.85(b) 

— 

Tableau .7 Comparaison des angles y, expérimentaux et théoriques de 

la glace hexagonale. Le calcul est basé sur l'amplitude 
2 l 

des vibrations<u > mesurée par Zajac (a) et par Lons­
dale (b). Les équations utilisées sont: Lindhard -Ho 10, 

Barrett - No 11, 

profondeur de rëtrod if fus ion = 1000 8 ^6*"1161 " K o 19' 
plan de balayage: 10° par rapport (0,1,1,Oj 
nombre des couches superficielles amorphes:<5 

L'angle V, de la dernière ligne du tableau est calculé en tenant comp­

te, en plus, du sous-réseau d'hydrogène. Une contribution des atomes 

d'hydrogène peut seulement se manifester le long de l'axe c dans lequel 

des chaînes diatomiques, composées d'oxygène (périodicité d = 3.67 8) 

et d'hydrogène (périodicité d = 7.34 A) sont situées dans les coins de 
H 

l'hexagone, comme le montre la fig. 18. Selon <10.0>, l'angle Vi 

s 

n'est déterminé que par les atomes d'oxygène parce que, dans cette di­

rection, toutes les chaînes sont monoatomiques et le pouvoir canalisant 

des chaînes purement hydrogëniques est limité à un angle d'incidence 

ft American Inst, of Phys. Handbook, 3. ed., 1972, p. 4-115 
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égal à environ la moitié de celui d'une chaîne 0. 

. •,.•< -•• -L.- : j r r.TUÏuj J-if-Tii P Ò I "I 

Chaque chaîne 0 a dans s ro vois inage ' t r o i s - c h a î n é s " » "don tMeux^ppa r -
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7.34 S. Le long <10 ' .0>deux^Ghaînesnûn t^ là^pér i ' od i i c i t é jd^ =-9^0^¾ et 

l a t r o i s i ème a une p é r i o d i c i t é deux ' - f a i s -p lus ' pe t i t è d '^= à \ V 2 -
2 H In 
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•~.yv-1 :( H-) des chaînes dJhydrogênê','ïeii prenant>-''të*prèiiiiei»;-râyon dè^Bohr 

axu=r0.529 A* comme rayon =d!éci'an. uLe'-io'ng>i<00;;'i>Jiï''vaut ry/,'(H)°-
^ i 1 * 3 

0.3° ( < u , > * = 0.24 A*) e t l e long < 1 0 . 0 > ifrAH) = 0 .4° pour d .„ = 
0 * 1 

>i~4.'50 ftîét,'Vi(H); = -<0.3o.-pourJd.£i=^;0!-S (<u,->' î£=r'0:-19 $).^1=1¾'Wn-
î u l 1 
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•.m incidence èu-rdessousidêices angles ^Au-deSSuS* p? exr r aûx angles-inesu-

ivês--i8fïj ^12 ;§rif {'H), ^ i I m ' ' i n t e r v i e n t îque1 selon1 t< ; .00ri>Tpour - l e s cha înes 

.•:at,b di'atomiquds'O.let "H.'j'äfceTcömpor'-temerit:-de -ce l l e s . -c i ' -peu t -ê t re : d iscuté 1 à 

l ' a i d e d'une formule gê^éralisée?jdériv"éêipâ^LGe'meU'V12/ 'pour '-urie' 

chaîne polyatomique â p a r t i r du p r i n c i p e de superpos i t ion des po ten -

i ' t i e l s . " Etant -donne les" atomes-'dur?typ'e ^j '4XSf y j ' s - -'P Wt ,H' : >j '='- 2 ' )-?al 

pLvaut;-ï..-t : ". j * . ' . :.-jbJ . ~ïi • -- -• - •? ' F* - ' thi* ü l Ji/*.ir'îi'jg5l --r-'a^tj^b t .-£.0) 
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0 - / = ^ . 8 0 ( ( > U.( 1 . 2 < ^ > > - u J /E ) 
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Ce résultat coïncide avec la valeur mesurée de (0.85 - 0.10) . L'impré­

cision expérimentale est cependant trop grande pour préciser le compor­

tement des atomes d'hydrogène â la canalisation. Leurs vibrations ther­

miques sont assez marquées dans la glace, l'amplitude moyenne étant de 

0.5 8 â -8O0C le long de la liaison 0-0 (tableau Ho 9). Elle pourrait 

être trop grande pour que les noyaux d'hydrogène puissent former un po­

tentiel de chaîne s'ajoutarit S celui du réseau d'oxygène et donnant en­

core une contribution sensible au potentiel des parois des canaux. 

L'écart entre nos valeurs de mesure et celles prédites par la théorie 

de Lindhard (équation 10)pour un réseau statique s'explique par le 

fait que l'angle critique dépend aussi apprëciablement des vibrations 

du réseau, qui modifient le potentiel de chaîne jusqu'à la distance 

d'approche Ç (voir par ex. le travail d'Anderson et Feldman /49/ dans 

le cas déjà bien étudié du tungsten). 

Pour l'axe a, l'écart entre l'expérience (0.70 - 0.10) et le calcul 

(0.85 ) dépasse légèrement la marge d'erreur. Ceci s'explique par le 

fait que l'approximation du potentiel réel du réseau cristallin par 

une seule chaîne isolée n'est plus absolument valable. Il intervient 

l'effet de l'ensemble de chaînes qui entourent le canal qui a, pour 

<10.0>, la forme d'un hexagone irrëgulier. 

Temp. (K) 

Oxygen, Thermal 
Normal to e axis 
Parallel to e axis 

Hydrogen, Thermal 
Normal to c axb 
Parallel to e axis 
Parallel to O—O line 
Normal to O—O line 

Hydrogen, Total 
Normal (o O—O Une 
Parallel to O—O tine 

263 

0.289 
0.207 

0.271 
0.229 
0.617 
0.215 

0.276 
0.643 

253 

0.283 
0.202 

0.264 
0.224 
0.598 
0.211 

0.272 
0.625 

243 

0.277 
0.197 

0.258 
0.218 
0.588 
0.201 

0.269 
0:611 

233 

0.271 
0.194 

0.250 
0.213 
0.563 
0.195 

0.263 
0.592 

223 

0.264. 
0.188 

0.244 
0.206 
O.S56 
0.190 

0.258 
0.587 

213 

0.257 
0.183 

0.240 
0.200 
0.538 
0.183 

0.246 
0.584 

203 

0.250 
0.177 

0.229 
0.193 
0.524 
0.175 

0.244 
0.552 

193 

0.243 
0.173 

0.222 
0.187 
0.503 
0.166 

0.242 
0.542 

1B3 

0.236 
0.167 

0.214 
0.179 
0.495 
0.157 

0.236 
0.526 

173 

0.228 
0.166 

0.206 
0.172 
0.47S 
0.149 

0.230 
0.510 

Tableau 8 Amplitude (ras) en A des vibrations thermiques et totales 
de la glace selon Zajac /60/. Les vibrations totales com­
prennent, en plus des vibrations thermiques, celles du 
point zéro 
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4.3. Rendement minimal 

Revenons maintenant en détail au rendement minimal. Il dépend de la pro­

fondeur et est défini par: 

N (x) 

*<">=rra (20> 
a 

N (x) est le taux de rétrodiffusion à la profondeur x du faisceau aligné 
c 
et N (x) le taux pour une direction aléatoire. Le spectre correspondant 

a 

à une zone étroite en profondeur (par ex. de 100 a 500 A) est enregistré 

dans les 20 canaux au-dessous de la limite supérieure de l'énergie. Nous 

avons étudié la canalisation axiale parallèle aux axes cristallograpbi-

ques a et c. Pour ce dernier, la section du canal forme un hexagone ré­

gulier dont les coins se composent de «haines contenant alternativement 

des atomes d'oxygène et d'hydrogène. Chaque» coté de l'hexagone est occu­

pé par deux chaînes apériodiques d'hydrogène avec une distance moyenne 

de 7.34 ff. 

Dans la fig. 18, les vibrations thermiques et les rayons d'écran sont 

indiqués. Le choc proton-

Ce dernier est donné par 

g 
indiqués. Le choc proton- 0 est décrit au moyen du rayon de Thomas-Fermi. 

,2/3 ± 72/3 ,J 
J2 

a ^ = 0.8853 ao / ( Z^" + Z„ V (21) 

Pour le choc proton- H, le rayon de Thomas-Fermi n'est plus défini. Nous 

avons à traiter le cas particulier d'une collision élastique -de deux par­

ticules identiques. L'angle dans le système du laboratoire 8 vaut la 

moitié de celui 8 dans le système du centre de masse; la relation entre 

les sections efficaces élastiques est donnée par: 

0(B) = (T(B') tcosÔ B' = W (22) 

L'angle 8 est pe t i t pour la diffusion avec un paramètre d'impact ç = a_„, 

alors ß « l et cos 8 = 1. I l s 'ensuit que <J{8 ) = 4ff'(0'). Pour le choc 

proton- H, nous prenons le premier rayon de Bohr a = 0.520 S comme rayon 

d'écran. 
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Barrett a propose en 1971 /1Mt/ une formule pour le rendement minimal en 

se basant sur des simulations par des méthodes de Monte-Carlo de t ra jec­

toi res de particules énergétiques dans un c r i s t a l . Si la divergence du 

faisceau est notée d , on a la formule suivante: 

IXi C W X u ? > + C'<4) a l . ) 
X = n 1 ^ - (23) 

2 
< u > : carré moyen de l'amplitude de vibration thermique perpendiculai-

. _ 2 2 
r e a l a cha îne , < u ^» = 2 < u > 

F : surface du canal, F
< 1 0 0 > =

 1^-1 8 et F< 0n l>
 = 17'5 ^ 

n : nombre d'atomes appartenant au canal (n = 2 le long des axes a, c) 

Si ^ = 0°, il propose C (0°) = 3.0 - 0.2 et C (0°) = 0.2 - 0.1. 

Etablissons un tableau pour les valeurs théoriques de X calculées avec 

la formule de Barrett en ne tenant compte, pour le moment, que des chaî­

nes d'oxygène. La colonne * correspond aux valeurs de vibrations thermi­

ques de Lonsdale /21/ (obtenues par diffraction de neutrons) et la colon­

ne ftft a celles de Zajac /60/ (obtenues par diffraction de rayons X). 

T (°C) 

- 80 

-120 

-150 

-180 

X U0~2) 

< 1 0 . 0 > 

7.4 

6.3 

5.5 

4.7 

Mt 

8.4 

6.4 

4.9 

3.4 

< 0 0 . 1 > 

ft 

6.2 

5.3 

4.6 

3.8 

*ft 

13.1 

10 .1 

7.8 

5.5 

Tableau 9 Rendement minimal le long des axes <10.0> et <00.1> 
calculé avec la formule de Barrett (* et Art voir texte) 
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En ce qui concerne les atomes d'hydrogène, on peut dire qu'ils ont uni­

quement un effet dëcanalisant. L'angle de diffusion 8 proton- H est 

< 90 j si bien que l'on n'observe pas de proton rétrodiffusé par un 

seul choc. S on considère les atomes d'hydrogène de la glace, qui ont 

de grandes amplitudes de vibration (0.5 A) dans les régions entre les 

chaînes d'oxygène, on n'a qu'une faible section efficace de Rutherford 
2 

a cause du Z , mais ils agissent directement et stochastiquement sur 

une partie importante des trajectoires, c'est-à-dire sur toutes celles 

qui ne sont pas "hypercanalisées" et peuvent passer d'un canal à l'au­

tre. Cet effet est difficile à estimer et nous pensons expliquer la 

différence entre les valeurs théoriques et les valeurs expérimentales 

données dans les tableaux ci-dessous. 

dt est le temps qui sépare la préparation de la surface de la mesure. 

Ces spectres ont été mesurés avec une dose d'irraaiation telle que les 

dégâts de radiation peuvent être considérés comme négligeables (environ 

20 points différents de la surface par spectre; vitesse de refroidisse­

ment 1 - 4 /min). Nous constatons que l'accord entre l'expérience et 

la théorie est remarquablement bon. Sauf pour les valeurs de % le long 

<00.1>, l'amplitude de vibration, indiquée par Zajac, donne des va­

leurs deux fois trop grandes. 

Spectre 
No. 

073 

073 

077 

077 

088 

088 

103 

16? 

^t(h) 

î 

î 

0.5 

0.5 

0.5 * 

0.5 * 

0.5 

T( °C) 

-141 

-141 

- 75 

- 75 

-153 

-153 

-125 

- 85 

Canal No. 

de 

105 

111 

107 

112 

100 

107 

107 

105 

S 

115 

115 

U 6 

115 

116 

115 

112 

114 

X(io"2> 

100-500 S 

6Ï1 

5 

8 

7 

6 

5 

5 

e 

Tableau 10 Rendement minimal de la canalisation axiale <10.0> 
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Spectre 

No. 

730 

008 

009 

016 

024 

006 

010 

Oil 

033 

03t 

035 

Z/t (h) 

-

-

0.5 

-

-

22 

18 

46 

16 

0.5 

1.5 

T( °C) 

- 88 

- 80 

-125 

-125 

-125 

-125 

-125 

-125 

-125 

-135 

-150 

Canal 

de 

110 

107 

116 
102 

104 

100 
116 

110 

108 

114 

114 

100 
114 

100 

No. 

à 

121 

120 

119 
119 

115 

119 
118 

116 

114 

120 

117 

118 
116 

117 

*(io"2) 

100-500 8 

8Î1 

6 

4 
5 

6 

6 
5 

7 

5 

6 

7 

5 
4 

5 

Tableau 11 Rendement minimal de la canalisation axiale < 0 0 . 1 > 

Relevons encore que les différences plus petites que 0.02 entre les va­

leurs théoriques et expérimentales du rendement minimal ne s'expliquent 

pas par les dislocations éventuelles qui ne peuvent produire un effet 

sensible que pour des concentrations de l'ordre de 10 cm selon la 

formule dérivée par Quere /64/ 

b d 8TF 1 
A = ( ^ E ) 1 (24) 

«ZlV 
A est le diamètre d'une zone cylindrique autour de la dislocation, 

dans laquelle la dêcanalîsatïon est très probable, b le vecteur de Bur­

ger, â la périodicité du réseau le long de l'axe de canalisation et ce 

une constante caractéristique du type de dislocation (dislocation-coin 

ou dislocation en vis). 
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Nous estimons, dans notre cas, un rayon critique de l'ordr* de 10 (. et 
10 2 

trouvons pour une concentration de 10 dislocations/cm une augmenta­

tion dx* 0-5 %• 

-3 -4 
Mais la structure mosaïque de blocs de dimensions de 10 à 10 cm Ie-

gêreraent désorientés selon des petits angles (environ 10 degrés) 

peut jouer un certain rôle; notons que nous n'avons pas la possibilité 

de travailler avec un faisceau qui soit de la dimension d*un de ces 

blocs. 

Fi%. 18 Canal de la glace I. observé le long <00.1> 

Cercle traitillé 

Amplitude moyenne de vibration /21/ 

Cercle plein 

Rayon de Thomas-Fermi de l'oxygène (grand cercle' 
Rayon de Bohr de l'hydrogène (petit cerclai 



- 62 -

^.1. Dégâts de radiation 

Examinons maintenant les dégâts de radiation que le faisceau de pro­

tons produit dans la glace. La sensibilité du cristal est considéra­

blement plus grande pour une température inférieure â -150 C que 

pour des températures comprises entre -100 C et -150 C. La figure 19 

illustre clairement ceci. Les dégâts étudiés entre -150 C et -185 C 

seront discutés en détail dans le chapitre 4.6. qui est réservé au 

comportement à basse température. 

Les dégâts de radiation ont été étudiés â l'aide de l'analyseur mono­

canal. Nous avons choisi une fenêtre d'analyse correspondant â des 

protons rétrodiffusés â une profondeur comprise entre 100 A et 2400 A. 

L'augmentation du rendement minimal par unité de dose pour une tempé­

rature comprise entre -100 C et -150 C est relativement constante 

et elle vaut : 

4 1 . L 2 1 0 - * i 
à Q proton/canal 

Pour des températures plus basses, une dose plus pe t i t e qu'un proton par 

ffpi^i rend le c r i s t a l complètement désordonné par rapport à l a canali­

sation puisque x est alors voisin de 1. 

Nous pouvons supposer que les dégâts produits par les chocs é l a s t i ­

ques primaires des protons et secondaires des atones de recul consis­

tent principalement en des paires de Frenkel. Ces défauts, plus exac­

tement l e s atones i n t e r s t i t i e l s , ont un effet t r è s «arqué sur l a cana­

l i sa t ion puisqu ' i l s "bouchent" les canaux dans la zone délimitée par 

les chaînes atomiques (voir la f ig . 21); l ' e f fe t q u ' i l s auront sera 

donc environ 1Ò0 fois plus important que celui des lacunes. 
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X 

1.Oj 

0.8-

0.6-

0.4-

0.2-

nn. 

, 

* 

/ 

I -170°C 

/ 

I 

H* -<1000> 

-110° C 
/ -143° C 

— , 1 1 1 1 » • 

0.2 0.4 0.6 0.8 
(H*/canal) 

Fig. 19 Dégâts de radiation à différentes températures 
révélés par l'augmentation du rendement minimal 
en fonction de la dose d'irradiation 

(x = 100 à 2400 8) 

Xi 

0.4-

0.2-

H*-* glace < 1000: 
T=-1700C 

T T-

0.01 0.02 0.03 H /canal 

Fig. 2Q Dégâts de radiation â basse température et pour 
de faibles doses 

(x = 100 â 800 8) 
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Selon Bcigh /45/, nous pouvons grossièrement estimer près de la surface 

la densité nr des centres de diffusion situés hors des chaînes: 

n " 1 -X 
X* avec défauts 

X sans défauts 
(25) 

Des mesures de double canalisation avec un faisceau de He de 1 MeV 

permettent à Appleton /65/ d'observer dans du tungstène une variation 
-2 14 + 2 

du rendement minimal de 1.5 10 pour une dose de 6x10 He /cm . Kous 
voyons donc que la glace est beaucoup plus sensible que les métaux aux 

dégâts de radiation. Cela s'explique bien si l'on pense que l'énergie 

de liaison protonique de la glace n'est que de 0.5 eV, alors qu'elle 

est de quelques eV dans les métaux. 

aléatoire (~1%) 

W/#//#//ff77&? canalisé 

f hà 
Î0.2-0.AÂ 

Tjg. 21 Composantes canalisée et aléatoire d'un faisceau aligné 
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4.5. Surface de la glace 

La comparaison entre les valeurs théoriques et expérimentales du ren­

dement minimal montre que la glace qui sublime présente une surface 

complètement ordonnée. 

Une couche amorphe aurait pour conséquence un effet décanalisant, 

c'est-à-dire une augmentation du rendement minimal.Lindhard /47/ pro­

pose la formule suivante sans tenir compte de l'effet d'écran des 

couches électroniques ; _____ 7 2 

4* = _>"%« <-*-£- )2/ F (26) 

avec n = nombre d'atomes de type s par canal 

_3 
On calcule pour une monocouche désordonnée d'eau A% - 2.5 10 . Une 

-2 

dizaine de couches d'eau correspondrait à 2.5 10 . Cette valeur se­

rait déjà trop grande, étant donné la faible différence entre les va­

leurs théoriques et expérimentales du rendement minimal. 

Voyons les informations que nos spectres peuvent nous donner à ce su­

jet. L'étalonnage de l'abscisse des spectres suivants est de 0.552 

keV/canal. Chaque spectre correspond à 15 points différents da la 

surface, le diamètre du faisceau étant de 0.5 mm. Les spectres et le 

rendement minimal sont lisses à l'aide d'un ordinateur /56/ pour ré­

duire les fluctuations statistiques. Le cristal, dont la surface est 

préparée à environ -80 C est refroidi avec une vitesse de l'ordre de 

I a S /min. 

Les spectres canalisés présentent un pic à l'endroit de la surface 

qui rend compte du désordre superficiel et des "têtes" des chaînes ré-

ticulaires. Cette modification du spectre canalisé par une couche su­

perficielle désordonnée est schématisée dans la fig. 22. La mesure de 

l'aire caractéristique de ce pic, N, permet de calculer n.d, c'est-â-
2 

dire le nombre de centres de diffusion par cm par la formule de Ru­

therford . 

N = H 4T T n d d ß (»~\ 
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Fig. 22 Hodification d'un spectre canalisé par une couche superfi­
cielle amorphe. Pic de la surface 

a : spectre canalisé sans désordre superficiel 
b : pic de la surface et spectre canalisé modifié 
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Une variante de cette méthode consiste â comparer l'aire de ce pic 

avec l'aire de la partie du spectre aléatoire correspondant à une 

profondeur donnée ^ x près de la surface, c'est-à-dire là où les 

sections efficaces de Rutherford ne sont pas encore modifiées par 

des effets de diffusion multiple. L'aire du pic doit en fait être 

séparée du spectre de la matrice; ceci se fait par des procédés qui 

seront expliqués dans la thèse en préparation /56/. 

Les'pics caractéristiques de la surface dans nos spectres correspondent 

â moins de 5 couches désordonnées. Nous pouvons donc dire qu'une diffé­

rence! d'environ 0.01 entre les valeurs théoriques et expérimentales du 

rendement minimal s'expliquerait par le désordre superficiel. Pour une 

plus grande déviation, notre avis est qu'il faudrait plutôt en chercher 

la raison dans les valeurs des coefficients C et C de la formule de 

Barrett, quand on l'applique â notre cas particulier ou dans les va­

leurs des amplitudes de vibrations utilisées. 

Quant à la structure mosaïque, on ne peut pas la déterminer par canali­

sation mais, comme nous l'avons vu sous 4.3., elle peut avoir une cer-
-2 

taine influence que nous estimons être inférieure â 1 x 10 

Nous avons choisi d'étudier la glace surtout aux trois températures 

suivantes: 

T = -125 C, i.e. env. 10 au-dessus de 0 (evaporation faible: 
env. 1 couche/h ) 

T = -150 C, i.e. env. 20 au-dessous' de B (température de 
transition pour X ) 

T = -180 C, i.e. env. 50 au-dessous de 8 (température niin. 
obtenable) 

Indiquons déjà ici que l'essentiel du chapitre est résumé dans le 

dernier paragraphe. 
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Résumons sous forme de tableau les fig. 23, 24 et 25 qui représentent 

la condensation naturelle sur la face basale en fonction du temps de 

stockage; a, b, c et d représentent des spectres canalisés. 

f ig. 

23 

24 

25 

T(0C) 

-125 

-150 

-174 

a (h) 

0 

0 

0 

b(h) 

43 

22 

16 

c(h) 

46 

40 

â(h) 

69.5 

63 

Tableau 12 Condensation naturelle sur la face basale 

o 
A T = -125 C, la surface ne change souvent pratiquement pas. Elle reste 

complètement ordonnée. Ceci est par ex. confirmé par le spectre No 10 

du tableau H 1 qui montre qu'après 18 h de stockage X- 0.05 près de la 

surface. Ceci indique avec sûreté qu'il n'existe pas de transition de 

phase (par ex. hexagonale-cubique) puisqu'une structure cubique sur la 

face basale exigerait ^(cubique) = 1.5^ (hexagonal) dû au fait que la 

surface du canal F = F /1.5. Notons que, pour les faces latérales, 

X ne devrait pas changer quelle que soit la structure - hexagonale ou 

cubique. Cependant, nos mesures montrent parfois, même sur les faces 

latérales, une augmentation du rendement minimal en fonction du temps. 

De plus, cette valeur n'est pas reproductible. Dans la majorité des 

cas, elle est plus grande que celle qui correspondait à la structure 

cubique { x. - 0.09) de la face basale. Donc, il faut en conclure que 

l'augmentation de x dépend principalement des conditions du vide et ne 

s'explique pas par la présence d'une pellicule de glace cubique. 

Nous expliquons la légère détérioration du % de la courbe b de la 

fig. 23 (43 h après a) par une augmentation de la rugosité de la sur­

face avec le temps et aussi par une très faible contamination que 

l'on ne peut éviter et qui est due â l'adsorption de tous les gaz 

dont la tension de vapeur est supérieure à la pression dans la cham­

bre (5x10 Torr). Pour des détails, nous nous référons au Mémento sur 

le cryopompage d'Air Liquide en France (CEC/SCV/JJT/cc/1971). 
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X [X] 2000 0 

100 keV H + - g l a c e < 0001 > 

T=-125 0C 
aléatoire 

j i i— i—i 

T — i — r T — i — i — i — i — r 

N0 canal 

T 1 

200 0 100 

Fig. 23 Face basale de la glace hexagonale en fonction du temps ce 
stockage a la température de -125 C, â laquelle la conden­
sation naturelle peut être exclue 

Spectres alignes après préparation de la surface 

a : C h 
b : "3 h 
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N° canal 
200 

Fig. 24 Condensation naturelle de vapeur d'eau sur de la glace hexa­
gonale à T = -150 C 

Spectres alignés après préparation de la surface 

(T ft 
22 h 
46 h 
69,5 h 
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[X] 2000 

200 
N° canal 

Fig. 25 Condensation naturel le de vapeur d'eau sur de la glace hexa­
gonale à T = -174 C 

Spectres alignes après préparation de la surface 

a : Oh 
b : 16 h 
C : 40 h 
d : 63 h 
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A T = -150 C, nous voyons sur la fig. 24 un comportement tout â fait 

différent. Un "état stationnaire" est atteint après 22 h déjà. Ensui­

te, les changements ne sont que très faibles. Des mesures- de contrôle 

de la pellicule adsorbëe indiquent une contamination de 10 % par rap­

port à l'eau condensée, ce qui pourrait expliquer l'augmentation du 

X_in
 = 0-20 après 22 h de stockage, mais qui n'explique pas le fait 

que l'état superficiel à plus long terme - jusqu'à 70 h - ne change 

que très peu. 

A T = -174 C, la fig. 25 montre des couches adsorbées sans structure 

déjà après 16 h et qui continuent d'augmenter avec le temps puisque le 

pic de la surface et x augmentent. En résumé, dans nos conditions de 

travail, nos mesures montrent: 

à T = -125 C une surface 'cristalline hexagonale bien ordonnée 

â T = -150 C une surface cristalline sur laquelle des vapeurs d'eau 

condensent selon une structure encore fortement ordonnée ( X(canal 

Ho 105) = 0.22 fïg. 24, courbe c après 46 h). Nous avons donc 
-3 -1 

dXI dt = 3.3 10 h , c'est-à-dire moins de 1.5 couches amorphes 

par heure, alors aue nous savons qu'il s'en est déposé au moins 3. 

Il s'agit probablement de l'ëpitaxie hexagonale, parce qu'aucune dif­

férence du rendement minimal n'a été mise en évidence dans les films 

déposés sur les faces basale et laterales. Ce résultat est contraire 

au fait qu'une pellicule cubique sur le cristal changerait le rende­

ment minimal selon <00.1>, mais pas selon <10.0>. De plus, les 

puits planaires du film sont peu profonds a cause du désordre 

*• X i » 0.80) et ils ressemblent fortement aux puits planaires de 

la structure hexagonale. Nous trouvons par ex. le même rapport 

'(0,1,1,Oj/ *[1,1,2,0} 
mesurés aux mêmes angles fp et yr que les puits planaires hexagonaux. 

Cependant, on devrait attendre une profondeur différente entre les 

puits des plans {1,1,2,0} et ceux des plans correspondants de la 

structure cubique. Seuls ces derniers sont ëquidistants (d = a/2(3) , 
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alors que les plans fl,l,2,0j sont séparés par des distances al­

ternatives d d d ... ( d. = a/3*, d = a/2(3)' ). Quelle que soit 

Structure hexagonale ou cubique, nous constatons toujours un certain 

désordre, probablement dû ä la contamination. A cause de cela, la 

canalisation ne permet pas d'exclure avec sûreté l'ordre cubique, 

qui est souvent trouvé à cette température par les mesures de dif­

fraction d'électrons résumées par ex. par Kumaï /66/. Nous pensons 

que des images de "blocking" seraient plus efficaces pour détermi­

ner la structure exacte. 

A T = -174 C, les couches adsorbëes ne présentent aucune structure et 

nous les considérons donc comme "amorphes", probablement composées des 

microcristallites désorientés les uns par rapport aux autres. 

Pour mieux étudier ceci, nous avons rapidement condensé depuis l'exté­

rieur sur la face basale du cristal des couches de quelques milliers 

d'Angstrôms (env. 5000 A). Le temps séparant la condensation de la 

préparation de la surface est de l'ordre d'une heure. Ce temps est 

court pour qu'une forte contamination puisse avoir lieu. La vitesse 

de déposition était d'environ 5 monocouches/sec, c'est-à-dire 10 fois 

plus grande par rapport au flux des gaz résiduels arrivant à la surfa­

ce. L'introduction des vapeurs d'eau se faisait par une vanne fine re­

liée â un récipient de verre rempli d'eau. 'Les fig. 26, 27, 28 et 29 

ainsi que le tableau 13 rendent compte de ces mesures de condensation 

rapide (CR. ). 

A T = -125 C, les mesures de la fig. 26 confirment l'existence d'un 

dépôt fortement cristallin ( X (canal No 115) = 0.07), mais dont nous 

ne pouvons pas préciser exactement la structure, probablement hexago­

nale. Dans le film, nous trouvons a nouveau des puits planaires prati­

quement identiques a ceux du cristal hexagonal. De plus, la valeur ce 

X_- - 0.07 est très proche de celle de la structure hexagonale. 
min 

Pour les mesures a' et b', notons que les conditions initiales de la 

surface avant la CR. étaient nettement moins bonnes et cela se tra­

duit par un ordre moins grand. Ceci montre bien que l'épitaxie conrl?-

te ne peut être espérée qu'avec une surface de départ parfaitement 

propre. 
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x[&] 
ioS 

5 K)3^ 

X)U 

2000 0 

TOO keV H — - glace < 0001 > 

T=-125 0C 
aléatoire 

K) 

X 

0.3-

0.0 

j i * ' 

— ( — i — i — i — i — r — r — t — T — r 

1 0 0 KK) 2 0 0 

N° canal 

Fijj- 26 Condensation rapide ordonnée de la vapeur d'eau sur de la 
glace hexagonale à T = -125°C 

Epaisseur du dépôt: 5000 X (pour les deux séries a, b et a*,b') 

Spectres alignés avant la déposition: a, a' 
Spectres alignés après la déposition: b, b' 

La surface du spectre a' Mesuré 4,5 h après préparation est 
faiblement eontaainée 
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,X [S] 

K)' 
2000 

- i 

100 keV H —•* glace <0001 > 
T =-1500C 

aléatoire 

N° canal 
200 

Fig. 27 Rëordination S T = -150 C d'une couche presque amorphe 
densêe rapidement; épaisseur: A* 250 8 

Spectres alignes avant la déposition: a 
après la déposition: b 
après 3 h de réordination: c 
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I O 4 " 

x [ X ] 

O 
U 

co
up

s 

K * 

102-

2000 
— i i — 

100 keV H' 
e 

0 

glace < 0001 > : 

T =-1500C 
aléatoire 

N° canal 
Fig. 2B Rëordination S T = -150 C sur la couche condensée rapidement; 

épaisseur: *> 200 A 

Spectres alignés avant la déposition : a 
après la déposition : b 
après 21 h de stockage: c 
après 13 h de stockage: d 
après 6i).h de stockage: e 
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K)S 
jua 2000 0 

J L 

100 keV H —^ glace <0001> 

T=-135°C 
aléatoire 

b 

— ! — i — p 

100 
T 1 1 1 T 

N° canal 
200 

Fig. 29 Réordination â T = -135 C d'une couche condensée rapidement; 
épaisseur: ££ 5000 A 

Spectres alignés 0 h après la déposition: a 
7 h après la déposition: b 
7 h après la déposition 

(meilleurs points) : c 
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fig. 

26 

27 

2B 

29 

T(0C) 

-125° 

-150° 

-150° 

-135° 

avant 
CR. 

a 
a' 

a 

a 

-

après 
CR. 

b 
b' 

b 

b 

a 

stockage (h) 

-

e ( 3) 

e (21) 
d (43) 
e (64) 

b ( 7) 
e ( 7) 

surface 

propre 
contaminée 

couche 
d'env. 250 % 

couche 
d'env. 200 8 

inhomogene 
meilleurs points 

Tableau 13 Condensation rapide (CR.) sur la face basale 

A T = -150 C, la fig. 27 montre une pellicule presque complètement 

amorphe ( x~ 0.80). Ce comportement est différent de celui observé 

dans le cas de la condensation lente. Etant donné le fait qu'une 

contamination importante peut être exclue, le temps séparant la me­

sure de la préparation de la surface n'étant que d'une heure environ, 

il faut attribuer ce comportement à la vitesse de déposition élevée. 

Si la couche n'est pas trop épaisse, on observe déjà après 3 h une 
-2 -1 

nette rëordination. En effet, dxl^x = 2 10 h . Cette valeur 

donnerait un temps de 2 jours pour la réordinatîon d'une couche com­

plètement amorphe ( x~ D* 

Nous avons aussi observé (cf. fig. 28) un comportement différent de 

la couche condensée. Elle croît d'abord pendant 1 à 2 jours au rythme 

de 3 couches/h et les couches externes (côté vide) commencent â cris­

talliser après environ 40 h. Après 20 h depuis ce moment-là, la cou­

che est déjà ordonnée d'une manière appréciable et nous trouvons une 

re cristallisât ion caractérisée par AxI^X - 4 1O- h" , c'est-à-di­

re 5 fois plus petite que celle trouvée ci-dessus. 
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Enfin, sur la fig. 29, la recristallisation a été étudiée près du • 

point de rosée. A cette température (T = -135 C), où la surface ne 

sublime pas, les variations de X doivent être attribuées à de la rë-
-2 -1 

ordination. Le spectre b donne éXf^X. - (1-2) 10 h .En choisis­

sant particulièrement bien les points de mesure sur le cristal, 

c'est-à-dire où la réordination est la plus avancée, nous avons ob­

tenu la courbe c. Nous constatons que la surface devient très inho­

mogene, puisque nous observons non seulement des domaines caracté­

risés par une très forte réordination, mais aussi des endroits pour 

lesquels la rëordination est pratiquement inexistante. 

En conclusion, nous pouvons affirmer que la surface du cristal est 

stable jusqu'à T = -180 C et. que la canalisation ne montre pas de 

phase cristalline cubique ou amorphe dans la région prés de la sur­

face dans le domaine de température compris entre -80 C et -180 C. 

D'autre part, les couches condensées sont partiellement désordonnées, 

le désordre augmentant lorsqu'on abaisse la température. Au-dessus de 

-ISO C, une recristallisation partielle existe sans ambiguità. 
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X(x<500 8) 

structure 

condensation 
naturelle 

X(x<500 %) 

condensât ion 
rapide 

*<x<500 X) 

structure 
du dépôt 

recristal-
lis at ion 

-125°C 

0.06 

hexagonale 

non 

0.07 - 0.02 

hexagonal 
faible 
désordre 
(contami­
nation ?) 

complète 

-150°C 

0.05 

hexagonale 

oui 

0.20 - 0.30 

* 0.80 

désordre considérable* 
hexagonale ou cubiqueAft 

phase amorphe méta-
Stable 

partielle • 

-175°C 

0.07 

hexagonale 
sensible à la 
radiation *** 

oui 

a 1.0 

a 1.0 

phase amorphe 
stable 
ou cristallites 
désalignés 

inexistante 

Tableau It Matrice et couches superficielles adsorbêes d'un cristal de 
glace Ih 

0 = -133 C; p = 2 10 Torr dans la chambre à réaction 

pour la canalisation, éventuellement défauts d'alignement des cris­
tallites 

prouvé par des mesures de diffraction d'électrons /66/ 
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4.6. Effets à basse température (T < -150 C) 

La fig. 19 présente le rendement minimal en fonction de la dose et, com­

me nous l'avons déjà vu, la sensibilité aux dégâts de radiation est re­

lativement faible jusqu'à -150 C. Par contre, pour des températures in­

férieures â -150 C, elle augmente d'une manière absolument indiscutable. 

La fig. 20 montre encore mieux â quel point cette sensibilité est gran­

de. En effet, une dose d'un proton pour 100 canaux entraîne déjà une 

augmentation de ̂  de 3 10 . La dose de 0.3 proton/canal rend donc le 

cristal amorphe. Cette sensibilité anormale se manifeste aussi très 

clairement dans la fig. 30, où ^(T) est représenté; on remarque qu'à la 

température d'environ -150 C correspond un minimum tout â fait remarqua­

ble. Rappelons que la formule de Barrett (equation 23) prédit une dépen­

dance pratiquement linéaire de x avec la température, puisque le carré 

2 2 
de l'amplitude moyenne des vibrations thermiques <u >= 2<u > décroît 

selon la formule 18 approximativement linéaire, si T > 0.6Q - -158 C 

(cf. p. 53). 

Si la sensibilité aux dégâts de radiation était constante, on observe­

rait une droite dont l'ordonnée à l'origine augmenterait avec la dose, 

mais dont la pente serait constante. Notre droite est brisée aux alen­

tours de -150 C; cela indique, une sensibilité aux dégâts qui croît quand 

la température décroît. Il ne s'agit pas simplement d'une variation brus­

que de la sensibilité à -150 C, qui est au-dessous de cette valeur â nou­

veau constante et indépendante de la température. Cela se traduirait par 

un saut brusque de X ^ cette température, et ,¾1 (T) diminuerait à nouveau 

(dû aux vibrations thermiques réduites) â plus basse température avec la 

même pente que dans le domaine T > -150 C. 

Une explication a cette sensibilité plus grande est difficile â trouver. 

On pourrait penser qu'il s'agît plutSt d'une décanalisation due à plu­

sieurs couches superficielles désordonnées. Comme nos spectres ne pré­

sentent pas de pic de la surface plus important a ces basses températu­

res et que nous avons mesuré, comme le montre la fig. 31, un rendement 

minimal plus petit à -150 C qu'à -175 C, alors que ^(-175 C) avait été 

mesuré avant ^(-150 C), nous pouvons affirmer que cette explication 

doit être rejetêe. Une autre explication consisterait à 
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supposer que les protons créent dans le cristal une charge qui ne se­

rait pas complètement neutralisée au-dessous de -150° C1 bien que la 

surface du cristal soit, elle, neutralisée. On peut également rejeter 

cette hypothèse si on se réfère aux mesures de mobilité dans la glace 
-3 2 -1 -1 

d'Eckener /53/, qui indique une mobilité protonique fi = 1x10 cm V s 

aussi bien â -170 C qu'à -140 C et un maximum de 2x10 à -155° C. 

Nous pensons donc qu'on pourrait trouver une autre explication qui 

soit en accord avec les anomalies de la glace observées par les 

chercheurs suivants: 

a) Dengel, Riehl /55/ ont constaté un pic de la constante diélectrique 

â -170 C. Ils l'expliquent par de la ferroêleetricité dont la tem­

pérature de Curie serait justement de -170 C. Ils introduisent aus­

si une deuxième température de Curie à -138 C pour expliquer leurs 

mesures de courant de polarisation. 

b) Eckener /53/ a mesuré un maximum très prononcé de la mobilité proto­

nique à -155 C. 

c) Helmreich /52/ parle d'une transformation de phase induite par des 

impuretés pour expliquer les anomalies de la vitesse du son qu'il 

mesure à -120 C. 

d) Matsuo /54/ et Pick /57/ indiquent une discontinuité de la chaleur 

spécifique a pression constante â -170 C /54/ et a -150 C /57/. 

On peut exprimer différemment la forte sensibilité aux dégâts de ra­

diation. Les pertes élastiques nucléaires, qui ne constituent qu'une 

petite fraction d'environ 1 % de l'énergie incidente, peuvent créer 

des défauts constitués d'un atome ou bien d'une molécule dans une po­

sition interstitielle, mais leur densité est très probablement trop 

petite pour être observée. La majorité des pertes de freinage est due 

aux chocs inélastiques électroniques, qui peuvent créer des défauts 

composés des paires électron-trou de densité suffisante. Dans le voi-
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sinage de tels défauts, de nombreuses liaisons sont probablement rom^ 

pues, ce qui cause de fortes distorsions du réseau et des deplat.e-

ments de molécules hors de la position d'équilibre sur des distances 

comparables au rayon critique de canalisation Ç se 0.2 A donnant lieu 

à une forte décanalisation. Ces défauts ont une certaine mobilité, 

qui varie fortement avec la température; elle permet la recombinaison 

des paires ou la formation d'agglomérats ("clusters"). Hos mesures 
o 

montrent une faible dépendance - de la dose au-dessus de -150 C, qui 

augmente si la température descend. Ainsi, au-dessus de -150 C, le 

rétablissement du réseau serait rapide (recombinaison presque ûnmëdîa-

te), tandis qu'au-dessous de -150 C, ce processus est trop lent et le 

rétablissement ne se fait que partiellement. 

En conclusion, nous observons une sensibilité anormale â la radiation 

en-dessous de -150 C, qui était inconnue jusqu'à maintenant et qui 

confirme l'existence d'anomalies caractéristiques d'une transition de 

phase encore peu connue. Nous pensons que cette phase est métastable 

et qu'elle est provoquée dans notre cas par l'apport d'énergie des 

protons contenant une grande concentration de défauts, car le rétablis­

sement devient trop lent à T < -150°C. 

X 

0.16-

0.K-

0.12-

0.10-

[ H+~* 
dose 

V 
\ s 

\ I T I 

* glace < KXX) > 

= 0,02 H+/canal 

s 
"T" T r — * • 

-190 -150 -IK) -70 T[0C] 
Fig. 30 Rendement minimal en fonction de la température 

+, A , O : différentes séries de mesures 

x = 100 à 800 8 
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X [I] 20OQ 0 

"3 

S 103J 

_ J 1 1 1 

100 keV H*— glace <1000> 
a: - 8O0C 
b: -1750C 

aléatoire c: -150 C 

0 

I • 1 H ' 1 l l _ _ l I L 

• — [ — 1 — 1 — 1 — 1 — i — r 

100 
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Fig . 31 Spec t res c a n a l i s é s en fonct ion de l a t empéra tu re . 
(Le s p e c t r e b e s t Mesuré avant l e s p e c t r e c) 

Dose : * 0.02 H+ /canal 
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5. CONCLUSIONS 

Le but de cette première étude de canalisation dans la glace était de 

déterminer sa structure superficielle â basse température. Les mesures 

prouvent qu'il est possible de préparer une surface cristalline exemp­

te de désordre par décapage ionique et sublimation simultanee. L'aire 

du pic caractéristique d'une surface soigneusement préparée correspond 

à un désordre de deux monocouches superficielles seulement. 

L'analyse des paramètres caractéristiques de la canalisation, y/, et x » 

basée-sur les formules de Barrett, ne donne pas de déviation significa­

tive entre l'expérience et la théorie. Elle prouve que, dans la glace, 

la canalisation est principalement déterminée par le sous-réseau d'oxy­

gène - la contribution des atomes d'hydrogène peut être négligée en 

bonne approximation - et que les vibrations du réseau déterminent d'une 

manière prédominante les valeurs y/, et x-

Aucun désordre intrinsèque anormal n'est observé entre -70 C et -185 C 

pendant plusieurs jours au voisinage d'une surface fraîchement préparée. 

Toutes les variations des spectres canalisés s'expliquent uniquement par 

la condensation de vapeur d'eau résiduelle. Une transformation spontanée 

de la phase hexagonale ä la phase cubique n'est pas observée à l'inter­

face solide-gaz. Elle devrait se produire préfërentiellement dans la 

couche superficielle si, au-dessous d'une certaine température, la phase 

cubique était thermodynamiquement plus stable (énergie de Gibbs plus pe­

tite). 

Une forte sensibilité aux dégâts de radiation est observée au-dessous de 

-150 C. Nous l'expliquons soit par une transition de phase, probablement 

métastable provoquée par l'énergie des protons incidents, soit par des 

défauts de radiation composés des paires .électron-trou ou de type Fren-

kel, qui causent une forte distorsion du réseau dans leur voisinage. 

De nombreuses études d'analyse thermique et de diffraction ont mis en 

évidence trois structures différentes de glace dans les pellicules pely-

cristallines. Celles-ci sont déposées a basse température et â basse 
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pression à partir de la vapeur d'eau soit résiduelle, soit amenée de fa­

çon contrôlée de l'extérieur. Les domaines d'existence de ces phases se 

chevauchent ft varient considérablement selon les auteurs: la structure 

hexagonale a été observée au-dessus de -130 C, la structure cubique en-

tre -75 C et -165 C et la phase amorphe à une température inférieure à 

-120°C. 

La canalisation a permis d'étudier pour la première fois la condensation 

cristalline cohérente (croissance ëpitaxiale) à une température pour 

laquelle de nombreuses études ne font état que de structure amorphe. 

*=*is cela n'a réussi qu'après avoir modifié coiaplêtement le système de 

pompage et réduit considérablement la pression partielle de vapeurs 

condensables contenues aan- ±e gaz résiduel, p. ex. celle de la vapeur 

d'eau à 2 10 Torr (point de rosée: -133 C). Le taux de déposition à 

basse température T < -133 C n'est que d'environ 3 monocouches/h; il 

periuöt d'observer la recristallisation dans la couche déposée à -135 C 
o 

et -150 C après 3 heures déjà. 

La transformation du système de pompage a radicalement modifié la struc­

ture cristalline des couches condensées. 

Avant, nous n*> pouvions observer la canalisation qu'au-dessus de -90 C 

en élevant la température du cristal (dl/dt z 1 C/min); en l'abaissant 

a la même vitesse, la canalisation disparaissait entre -120 C et -130 C 

parce qu'un dépôt non ordonné se formait par condensation de la vapeur 

d'eau résiduelle ( 1^ 1 monocouche/sec). 

Apres, nous observons la canalisation jusqu'à -185 C (température mini­

male obtenable) et la croissance ëpitaxiale jusqu'à -150 C. 

Nous concluons donc que la qualité du gaz résmuel revêt une grande im­

portance pour la discussion des structures à basse température. Avec une 

surface stable au-dessous de -100 C dans'une chambre dont les parois 

sont â la température ambiante, l'effet de cryosorption cause une conta-
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mination considérable, principalement d'hydrocarbures, détectable par 

la rëtrodiffusion des protons, qui permet de déterminer la masse des 

atomes étrangers incorporés dans le dêpSt. La fraction d'impuretés at­

teint 1 â 10 % de l'eau déposée; elle est pratiquement inévitable avec 

un système contenant une pompe a diffusion. A basse température sur­

tout, il est important que le flux de la matière â déposer soit grand 

par rapport au flux provenant du gaz résiduel afin d'éviter l'inclu­

sion d'impuretés adsorbêes en surface. Ainsi, la contamination ne peut 

être exclue dans un vide poussé, â moins que certaines précautions 

soient prises. Cela pourrait expliquer l'absence de reproductibilité 

des domaines d'existence des phases hexagonale, cubique et amorphe. 

Une étude plus poussée de la croissance cristalline à partir de la pha­

se gazeuse au-dessous de -150 C devrait être faite dans l'ultravide, 

soit par diffraction électronique , soit par canalisation, afin de dé­

terminer le domaine de stabilité des phases cubique et amorphe. 
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