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RESUME

Les premiSres mesures de canslisation selon les axes eristallins <00.1>
et <10.0> dans la glace hexagooale sont présentes. La structure des
couches superficielles d'un échantillon monocristallin sans et avec dé-
position de vapeur d'eau est &tudie entre -70°% et -185°C par rétro-
diffusion 3 150° de protons de 100 keV. On analyse 1'&nergie finale de
ces derniers, les pertes subies dans la matiére déterminant la
profondeur de rétrodiffusioa. La résolution du systéme d'analyse, con-
sistant en une jonction Si(Aul), refroidie 3 -BOOC, et une éleétronique
d*amplification de trés faible bruit de fond, est de 3.5 keV, corres-
pondant & une imprécision en profondeur de Y 100 k. .

Le goniométre, les systémes de mesure et de neutralisation de la charge
des pmtoné sont décrits. Un soin particulier est voué 3 la qualitd du
vide. Une pompe turbomoléculaire, protégée ¢dté vide préliminaire par
une trappe d'azote liquide, garaptit un gaz résiduel exempt d‘hydrocar-
bures dans la chanbre & r8action {p = 5.10-7T0rr), oli une enceinte
froide (F = 500 em®, T ='-196°C) protége en plus 1'achantillon de gla-
ce, réduisant encore cousidérablemer.:nt toutes les pressions partielles
des gaz condensables, (p.ex. celle de la vapeur d'eau 3 2.10—9'!'01-1* cor-
respondant 3 une température de resée de -133°C). Une surface cristalline,
préparde par sublimation & -70°C, est au-dessus de -133% pratiquement
exempte de contamination; en-dessous de cette température, la déposi-

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

Les résultats suivants sont obtenus: Les parsmitres de canalisatiom,
1'angle critique W; et le rendement minimal )y d'une surface sans
eouches adsorbées,soat comparés avec les formules de Barrett. On n'oh-
seTve pas de déviations significatives pour des mesures dans lesquelles

les deégdts 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 3 1l'endroit de la surface, rendant comp-
te du désordre superficiel. L'aire d%un pic correspondant d la présence

de seulement deux monocouches désordomndes est déjd suffisamrent grande
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pour pouveir etre détectde, De méme, un changement de structure modi-
Fierait en général les parambétres de canalisation et ainsi la hauteur

du spectre canalisé.

Avcun désordre anormal n'est observé entre ~70°C et -185°C dans les
monocouches extérieures d'une surface fraichement préparée, sur la-
quelle la déposition de couches adsorbdes est encore négligeable. La
surface du cristal est stable en ce sens qufaucune transition spon-
tanée (p. ex. hexagonale-cubique ou bien hexagonale-amorphe) ne peut
&tre mise en &vidence, 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'8tudier la croissance eris-
talline Sur un substrat cristallin de glace. La déposition se fait,
d'une part, par amende 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 creoissance &pitaxiale de plusieurs milliers d'Angstroms
par condensation rapide est mise en &vidence. On montre que l'épi-

taxie compléte ne se fait que sur une surface parfaitement propre et
ecristalline. Les défauts de structure ne permettent pas de préciser

définitivement si la structure est hexagonale ou cubique.

A -150°C, la qualité e¢ristalline du dépdt dépend essentiellement de

la vitesse de déposition. La condensation lente donne une structure
‘ = =0. = . =0.25

encore fortement ordounée (xm.m 0.22 apr&s 46 heures etX . . 0.2

aprés 70 heures de stockage), qui pourrait &tre la phase cubique.

Au contraire, -la déposition rapide domne lieu & des pellicules pres-
que sans effet canalisant, mais une faible recristallisation est ob-
servée, qui indique que la phase amorphe doit &tre mé&tastable i cette

température.
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A —17400, aucune structure avec une orientation préférentielle dez
axes cristallins principaux pe se manifeste dans le dépdt, L'@pitaxie
n'est plus possible et la phase amorphe est stable parce qu'aucune

réordination n'a jamais &€t& cbservée 3 cette tempSrature.

Au-dessous de -150°C, une augmentation anormale des défauts créés par
les protons incidents est mise en 8vidence. En accord avec d'autres
mesures de la constante di€lectrique, des constantes €lastiques 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 wotre cas par 1'apport d'8nergie des protons, soit par la
création de défauts interstitiels et de lacunes, qui provoquent une

forte distorsion du réseau dans leur voisinage.



1. INTRODUCTION

1.1. Apercu historigue

La spectroscopie de la radiation €lectromagnétique livrant des raies
bien distinectes d'absorption ou d'@mission, pratigquée au début de ce
siécle, est & la base de notre compréhension des phénoménes & 1'é-

chelle atomique. La diffraction des rayons X prouve en 1912 1'exis-

tence d'une structure bien déterminée et ordonnée de la matiére cris-
talline.

La méme année, J. Stark /1/ constitue un modile pour l'interaction
des projectiles chargds dans la structure ordonnde d'un cristal et il
arrive & la conclusion que la pénétration devrait &tre plus profonde
dans les canaux (Kristallschichte) d'un cristal que dans la matiére
amorphe. Cette idée de la canalieation (cf. fig. 1) est exacte, maie

elle ne sera vérifige que 50 ans plus tard.

cristal .

faisceau non deévie

T faisceau diffusé

Fig. 1 Canalisation de la radiation corpusculaire eelon J. Stark /1/
2iz. o
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En méme temps, les résultats de Laue provoquent 1'intérét des Bragg,
pére et fils, qui cherchent une explication différente de la diffrac-

tion. Plus tard, le fils Bragg Evoquera 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. " (c¢it& dams
/11/)

Oubliges pendant plusieurs décennies, ces idées d'une interaction spé-
cifique, corrélée & 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 hypothése fondamentale cancer-
nant le taux de production de défauts de Frenkel introduit par

E.P. Wigner en 1942 /9/. Il postule que, dans la matidre cristalline,
le transfert aussi bien de l'Znergie que du mament cinétique peut

&tre fortement 1i& i la périodicité du réseau. Lehmann et Leibfried
/10/ démontrent que certaines impulsions de recul sont focalisées par
des chocs élastiques successifs et corrélés les uns avec les autres
dans une cascade de collision dans des directions de chaines & strue-

ture compacte,

Ce sont avart tout deux publications, présent@es & Paris en décembre
1961, lors d'une conférence “concernant les questions de bombardement
ionique, qui montrent Jle chemin pour la recherche ultérieure. Fluit
et ses collégues /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 di & la température &tant faible.

Robinson et ses collégues /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 encere pri-



liminaires et basés sur le simulatijon de toutes les trajectoires pos-
sibles, dans vn programme de type Monte-Carlo, en tenant compte de 1la
structure du résesu, qui &tait jusqu’alors oégligée dans 1’approxima—

tion d'ane distribution aldatoire des centres de collision.

A cette &poque, 3 groupes - J.A. Davies 3 Chalk River, H.0. Lutz et
R. Sizmann 3 Munich et R.5. Nelson 3 Harwell - essaient de mettre en
évidence par 1'expérience 1'existence des portées extrémement grandes
prédites auparavant pour certaines directions privilégides le long

des axes principaux.

Davies &tudie en 1862 1'influence d'une déforsation plastique par les
défauts créés par irradiatico de neutrons § 1.8° K dans des Schantil-
lons de cuivre et d'aluminium /4/. Ses résultats ne sont pas explica-
bles avec les modéles habituels. Le premier, il réussit, 1'année sui-
vante, A prouver l'effet du réseau cristallin dans an travail /5/ in-
titwlé "Experimeptal evidence for the increase of heavy ion ranges by
channeliog in crystalline structure®.

Lutz et Sizmann /6/ publient gquelques Semaines plus tard un article
faisant &tat de portées plué longues observées dans des monocristaux

de Cu et de GaAS. La méthode de mesure est la méme: les cristaux sent
irradiés parallélement aux directions préférentielles avec une substan-
ce radicactive goi sert de traceur™. L'activité avant et aprés 1‘abla-
tico de quelques monocouches domoe directement la concentration dans la
couche disscute et, par pas successifs, la distribution compléte du
profil de pé&nétration. Pour ces mesures, des progrés décisifs soot faits
dans la technique d'ablation des mooocouches atomiques. Dans le cas de
1'alupinium, Davies utilise la méthode de 1'exydation anodique suivie de
dilotion dans up bain d'acide apprupri& et Lutz la méthode de décapage
ionique. La techoique d'interférométrie dans le microscope de Falanski

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

La méwe année, Helson et Thowpson /77 mesurent la transmission de pro-
tons de 75 keV 3 travers une pellicule partiellement cristalline d'or
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d'environ 1000 monocouches, préparée par &pitaxie sur du mica. On ob-
serve une transparence plus forte dans certaines directions privilégifes

que dans les directions al€atoires.

Depuis, l'&tude de l'effet par plusieurs m&thodes a &t& continuelle-
ment intensifide. Ces mesures, qui se sont assez raffinées avec le
temps, donnent maintenant lieu & des applications aux problémes phy-
siques et techniques. Le domaine d'énergie des particules incidentes
va de quelques centaines d'eV jusqu'd plusieurs centaines de Mev,
aussi bien pour des particules légéres, &lectrons et positrons, que
pour les particules plus lourdes, des protons jusqutaux ions de masse
&levée, et on envisage de faire de la canalisation avec d'autres par-

ticules &lémentaires chargées, par exemple, des pions et des muons.

1.2, Méthodes générales de mesure de canalisation

Tous les types de prdactions nucléaires et atomiques produites par des
ions dans des collisions & courte distance et appel€es alors secondai-
res sont largement réduits lorsque ceux-ci sont bien canalisé&s. Dans

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

radiation &mise en fonction de l'angle d'incidence a un minimum pro-
noncé lorsqu'il y. a canalisation:

5
65Cu +tp —>r & Zn + n

2BA1 +p —» 2951 +F

Pour la premidre réaction, 1'énergie de seuil est .de 2.1 MeV. La se-
conde a deux résonances d'uﬁe largeur restreinte de 0.5 keV & 1.38) et
1,388 MeV. Les protons entrent dans la matidre avec une &nergie cine-
tique supérieure 8 ces valeurs et perdent peu 3 peu une partie de cette
dernidre par freinage inélastique. Ces rd@actions se font alers 3 une
prafondeur déterminée par les valeurs de seuil ou de résonance. Par choix

d'énergie initiale, elles sont ainsi limjitées soit & une certaine pre-



fondeur de pénétration, seit & une région fine prés de la surface.
On voit donc qufelles rendent possible l'étude d'une région déter—
minBe dans le cristal,

La canalisation peut @tre appliquée aussi 3 1'&tude des réactions
nucléaires; elle permet de déterminer des temps de désintégration
nucléaire extrémement courts /12,13/ et, d'autre part, de polari-
ser un faisceau de deut@rons lors du passage & travers un cristal

mince de Ni magnétisé /14/.

11 existe d'ailleurs des effets secondaires & 1'&chelle atomique
qui présentent un comportement anisotrope et qui sont cependant

moins sensibles i la canalisation que dans le cas nucléaire.

Les effets atomiques sont ceux qui me mettent en jeu que les pro-
priétés de la distribution électronique du cristal et qui se d&-

composent en deux catégories:

Pour la premiére, les projectiles doivent approcher de prés les

noyaux et produisent une excitation localisée et anisotrope.

Pour la seconde, les projectiles restent en debors d'une certaine
zone critique et les excitations ont une distribution spatiale

@tendue (par exemple plasmons).

Le comportemsnt du & la canalisation est donc tout différent selem
qu'on considére 1'émission de rayons X (couches intermes) ou i'é-
mission de photons des niveaux excités ou dus aux transitioms in-

terbandes {couches externes).

Sans entrer dans des détails qui seiont traités dans une thése en

préparation /56/, nous mous limitons ici 3 citer ces effets.



L'suisctropie du réseau se manifeste aussi dans des phénoménes d'éro-
sion pendant un décapage ionique, qui est fortement 1i& au taux de
dégits de radiation. Ce dernier varie de méme en fonction de l'orien-
tation du eristal. I1 n'est donc pas du tout &tonnant gue la nature
ordomnée du réseau se manifeste non seulement par ces effets secon
daires, mais aussi, comme nous le verrons, d'une fagon plus nette

dans les événements de diffusion &lastique.

1.3. Diffusion &iastique

C'est une méthode trés avantageuse, qui consiste en la mesure de 1l'in-
tensité du faisceau &lastiquement diffusé sous de grands angles dans
une collision unique du type Rutherford. Etant donné que c'est la mé-
thode de mesure que nous avens choisie dans ce travail, elle est dis-

cutée maintenant d'une maniére trés détaillde.

De nombreuses applications possibles 3 des probldmes pbysiques et, le
plus souvent, techniques, résumées dans le tableau 1, mentrent son im-
portance. Cette méthode nous semble etre la plus efficace. De plus, il
s'agit d'un principe de mesure &l8gant parce que simple et il présente
une grande souplesse, car il s;applique, sous diverses formes, 3 tous

les matériaux conducteurs et isalants.

Spéecifions d'abord le domaine de validité de la thdorie classique de

la diffusion’ coulombienne entre deux charges ponctuelles, & itaide
d'un formalisme général introduit en 1968 par J. Lindhard /15/ en

traitant le freinage des ions dans différents domaines d'&nergie.

En preaant Z1Z2e2/a,rF comme unité dlénergie de 1l'interaction coulom-
bienne de l'ion 1 avec le noyau 2 de la cible & la distance du rayon
d'&cran de Thomas-Fermi Arps il cobtient 3 partir de l'énergie réduite
dans le systéme du centre de masse EHQI(H1+H2) le paramétre sans dimen-

sion:

172" (1)
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C3bleau 1  Domaine dtapplication de la canalisation
N spectre aligné X Erofo?deu? de pé&nétration
c T . E énergie finale
rendement minimal - :
P . T température du cristal
-dE/dx perte spécifique de freinage
d dose
Etudes 0] 1 Néthode Paramdtre Mesure
keV | MeV de mesure i mesurer faite
Physique de la surface
- Désordre superficiel % rétrodiffusion Nc(x=0) oui,
- Croissance &pitaxiale % %x | rétrodiffusicn
blocage Nc(x) oui
transmission
- Modes superficiels de
vibration thermigue % rétrodiffusion Nc(x=0) non
- Adsorption superficielle
physique et chimique % x | rétrcdiffusicn Nc(E) oui
transmission
Défauts de structure
- Position et densité des
centres ponctuels X x | r8trodiffusion Hc(E) oui
transmission
rayons X
+ mesures
optiques
- Paires de Frenkel x | x |rétrodiffusion X (x,T) oui
- Dégats de radiation ® % | rétrodiffusion X (x,4}) oui
- Réordination thermique % % | rétrodiffusion X{x,T) oui
Transiticn de phase
- Solide-gaz % rétrodiffusion ¥ (x=0) oui
- Ferroélectrique ® x | rétrodiffusion,
transmission NC(E) 1x
- Ferromaghétique x | transmission spin du spec—| mnon
tre transmis
Potentiel cristallin
- Potentiel d'interaction x x | traceur —dE/dx,Nc(x) oui
transmission Nc<E)
Technique des
semi-conducteurs
- Implantation contrSlée % traceur partée oui
x x | rétrodiffusion Nc(tl dus
- Loucalisation de dopants x x | rétrodiffusion,
transmission Nc(E) oui




2/3 2/32
Le rayon de Thomas-Fermi est donné par a,. = 0.8853 ao/(Zl/ + 22f )},

valable pour 1'interaction entre atomes neutres ou bien entre ions
lourds faiblement ionisés. (ao = 52/2m est le rayon de Bohr}. Pour un
projectile complétement ionisé comme le proton, il vaut: App ©
0.8853a°/2;/3. Une approximation simple conduit & un seul paramétre T,

’ =
qui est relié 3 € et & l'angle de diffusion &'dans le systéme de cen-

tre de gravité selen

t = 5251112 (-26—) (2)

La diffusion est décrite avec la section efficace différentielle

do dt = na,?,rf(t;)mta/? (3)

Nous calculons € = 1.9 102 pour le choc proton-oxygéne d 100 keV et

obtenons avec l'approximation 8 = 8 (1l'angle 8 = 150% du systéme de
=172,

laboratoire correspond & un angle 8' = 152°) finalement t

si §=150° et t! = 1.2, si §= 0.8%

A l'aide de la figure 2, nous trouvons que la déviation de 150° peut
8tre décrite dans un potentiel purement Coulombien; ce n'est pas le
cas 4 petit angle de Qc = 0.8%, Cette déviation devrait dome tenir
compte de l'effet d'Scran des couches &lectroniques et les sections
efficaces de décanalisation dérivées pour des chocs de type Rutherford

sont, dans ce cas, seulement une approximation grossigre.

o5
Thomas-Fermi \ ord
—_ |13 e "./%
€ 04 J \
s ripotestinn | NS
sla (o 5
E ’Pf \\
)/ .\
[z ® - ‘
/ 13
4 W\\q\
=y
M
o
o 103 w' o* o
d

Fig, 2 Fonction universelle pour des collisions atomiques &lastiques
selon Lindhard /15/



La borne supérieure de 1'@nergie pour des mesures de canalisation
par diffusion &lastique se trouve i des énergies pour lesquelles
les sections efficaces des réactions nuclBaires sont comparables

4 celles de la diffusion &lastique.

Les moyens expé@rimentsux & disposition restreignent les mesures 3
un domaine d'environ 50 keV 3 plusieurs MeV. Clest le domaine
d'&nergie des accElérateurs &lectrostatiques lindaires souveat
‘utilisés pour des mesures de la camalisation. Il s'agit, d'une
part, de machines alimentes par des générateurs HT de quelques
centaines de keV, semblables & notre installation et, d'autre

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

La }imite inférieure de sensibilité du systdme habituel de détec-
tion, constituée par une jonction Si-Au avec l'@lectronique stan-
dard d'amplification et d'analyse des signaux, exige que les par-
ticules aient une Energie plus grande que 20 keV. Cette valeur
est requise par les courants de fuite dams la jonction et dans le
circuit d'entrée du préamplificateur de charge qui provoquent un
bruit de fond correspondant 3 environ 20 keV pour des ions légers

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

2
plus, recouvert d'une trés mince couche d'or de 1'ordre de 40f g/cm

dans laquelle un proton de i'Znergie E perd une énergie de szAu
calculde avec les valeurs expérimentales de Valenzuala /16/. Re-
marquons que seule la limite inférieure pose des problémes de dé-

tection.

E, (keV) woe | 75 50

AE, ( keV ) 4,8 | 4.6 4.25
Au

2
Tableau 2 Pertes indlastiques des protons dans 1l'or (80 pgg/om’ )

f16/
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Les sections efficaces &lastiques de Rutherford sont proporticnnel-

les & l/Ez. A nos &nergies, elles permettent la mesure des spectres
avec une statistique suffisante pour des temps d'irradiation rai-
sormables et des doses acceptables au point de vue des dégats de

radiation,

Le choix de l'énergie initiale du faisceau dépend du genre dYexpé-

rience.

Pour cbtenir la meilleure résolution en profondeur, il faut choisir
1fénergie initiale dans le domaine ofi le pouveir de fbeinaée est

maximum, Il est situd entre 50 et 200 keV selon la matiére, D'autre
part, d basse &nergie, les sections efficaces ont l'avantage d'&tre

extrémement grandes.

Examinons la diffusion &lastique 3 150° d'un proton dans la glace:

EO(MeV) %f% (cmzlster}* - %E (ﬁg) -
0.1 3.55x10 2" 9,05
1- 9.55x20" 2" 2.7

10 9.55%x10 20 0.47

Tableaw 3  Sections élastiques de Rutherford et pertes inélastiques

des protons dans la glaee /17/

# calcul&e pour H—o
3
& =
¢ Hy0 = 1.0 g/em
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Quand 1'Energie est 10 fois plus grande, il faut une charge d'irra-
Jiation 100 fois plus grande pour obtenir le méme nambre d'événe-
ments. Le tableau 3 nmous montre qu'en passant de 100 keV & 1 MeV,
le pouvoir de freinage est diminué seulement dfun facteur 4. On
veoit done )'avantage des mesures & basse &nergie, qui donnent des

spectres de la méme hauteur pour des doses correspondant & des per-

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

Il faut toutefois relever que les publications de ces derniéres an-
nées montrent- une tendance générale vers des énergies &levées. Ain-
si, dans l'avant-derni&re conférence importante sur la canalisation
tenue 3 Causdal en 1971, nous &tions seuls avec le groupe de 1'Mlns-
titut flir Plasmaphysik" de Munich & rendre compte de mesures faites
3 basse &nergie autour de 100 keV, Cette tendance vers l'utilisa-
tion des énergies plus hautes s'explique surtout par l'intenticn
générale de diminuer l'effet perturbateur de couches superficielles
imparfaites, par exemple d'oxydation ou de contamiration. Afin de
limiter cet inconvénient, nous avons nettement amélioré le vide dans
la chambre 4 réaction; de plus, dans le c¢as de la glace, la sublima-
tion permet la préperation d'une surface sans désordre et sans ad-

sorption.

Pour la glace, l'énergie de 100 keV est avantageuse pour une autre
raison: la lisisén hydrogfne est seulement de 0,5 eV, c'est-d-dire
1¢ fois plus faible que 1a liaison métallique, ce qui rend diffici-
lé l'obtention de spectres sans dégits de radiation, comme nous le

verrons.

S8i on veut séparer en &nergie des protons diffusés &lastiquement

par des noyaux de masses presque égales, on doit travailler & des
énergies incidentes de 1l'ordre du MeV, car la perte cinématique

A£finie Jans le chap.-4.l. doit excéder la résclution dc la détec-
tion. Ceci intervaen. dans des problémes 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 cinématiques d'@nergie entre fluor et oxygéne pour un:
Energie incidente de 100 keV n'est détectable qu'avec un sysiéme

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

moins de probléme pour une énergie incidente de quelques MeV.

Le cas plus défavorable d'une impureté légére dans une matrice
lourde requiert un cristal trés mince /18/ et la limite exp@rimenta-
le de ce paramétre implique aussi une haute &nergie pour le faisceau

incident.

Mentionnons briévement que, dans certains cas, on visualise directe-
ment l'intensité rétrodiffusde au moyen d'un écran fluorescent. L'ex-
périetice nécessite une source de particules assez intense, mais de
divergence arbitraire,trés priés du cristal., Elle est fondée sur l'ef-
fet de blocage ("blocking"). Les particules, soit Smises par des
noyaux, soit diffusées 3 grand angle par ceux-ci (c'est-3-dire avec
un paramétre 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 rappert a la diffraction des rayons X qui donne une image du vé-

seau réciproque.
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o, STRUCTURE ET SURFACE DE LA GLACE '

La structure réticulaire de la glace a &té &tudide par diffraction
de rayons X, de neutrons et é'électrons. Ces mesures indiquent
1l'existence de trois phases § basse pression dans différents domai-
nes de température:hexagonale, cubique et amorphe . En outre, il
existe plusieurs phases & haute pression. Notons que la phase hexa-
gonale qu'on rencontre habituellement n'est qu'une des 10 phases
solides connues jusqu'd maintenant et qu'aucune autre substance

présente ane telle polymorphie.

Comme plusieurs publications /71,27,73/ décrivent d'une maniére
étendue ces études, nous nous référons d ces articles. et nous nous
limitons 4 une bréve description indispensable 3 la compréhension
de ce travail. Nous mettons l'accent iei sur la physique générale

de la glace en rapport avec nos problémes.

Discutons d'abord la structure de la glace hexagonale propasée par
Bernal et Fowler il y a environ #0 ans /2&/. Il s'agit de la phase
qui préseote 1'int&rét le plus grand. Elle est maintenant trés bien
connue, surtout grdce aux &tudes de diffraction de neutrons /25/.
Ces mesures confirment l'existence d'un scus-réseau d'hydrogéne

partiellement désordenné.

Dans la structure hexagonale I , la cellule élémentaire contient

4 molscules dont la distribution spatiale est donnde (cf, Ffig. 3).
Nous voyons que chaque molécule a 4 voisins situés & 2.75 g (-120° ©
au sommet 4'un tétraédre presque régulier, car la distance 0-0 le
long de l'axe ¢ est légérement raccourcie (de 0.5 %). Le réseau des

atomes d'oxygéne appartient au groupe dlespace P 63/mmc {Wurzite).

Nos calculs se basent sur les dimensions de la cellule El&mentaire

admises par Lonsdale /23/ et résumées dans le tableau % ci-aprés.
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-1 (%0 a®) ' c®y | g tz/m®)
0 4,52 ] 7.37 . 0.916
90 ' 4,50 7.34 0.927
180 ] 4,58 ! 7.31 0,961

Tableau # Dimensions a et ¢ de la cellule &lémentaire et densitad
de la glace Lh.f2lf

A 1'aide de ces valeurs, nous cbtenons pour une température de -120%:
- un volume de 1a cellule &lémentaire de 128.5 R contenant 4 molfcules
Hzﬂ;
- une densité de molécules de 3.11 1022 mol/cma;
= un nombre de molécules dans le plan basal de 1.1&_1015‘molﬁcm2;
. = des distances 0-0 d'une suitewdldzt'illd:2 wes le long de l'axe e:

4, = 2.75 2, 4, = 4.58 R, d-= (d,+d,)/2 = 3.67 .

Tous nos calculs sont basés sur ces valeurs.

Fig. 3 Structure de la glace hexagonale avec les mol8cules {1-3) Io
1a cellule &l&mentaire
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Summary of Previcus Experimental Data.

Enperinentad Tenpetrature Region (*Cl
. -180 ~160 -lag =130 =100 -80 -60 Worker
Methoo T =T T T T T
X-ray semi~ Burt
diffraction srorphous Iory.nlnne] heragonal e P 0%
ermal
analysis amor chous . cryatalline Staronka (1919)
X-ray smai) intermediate range hekagonal Vegard &
diffraction cTystals not investigated + Hi?lom’dusﬂ:
tlectron small
ditfraction cry-ulal cubic ‘ heragonal | KFonigil3da)
€ T C & Jdnnee
‘::{;'::'. amarphous erystslline (1957)
electTon crystal | H lienjo ot al.
Yiffraction growth poor cuble 5 hekagonal 11956)
t 1
a:::::'u anorphous l crystalline GChormloy{1956)
thermnal de Nordwall »
analysia amarphous l crystalline Staveley (1956)
“etectron amorphous or amail cuble B 1 Blackman &
diffraction cryatals exegaona LinRgerten(i957}
iy 0dE c‘:”_c__________--—-—————__' Shallcroas &
diffraccian nnorpho\:: ] hexaganal Carpenter {19571
dif?;::{ion anorphous cubie ] hexaganal :15;07‘“"“
eloctron H !
dittraction  |Melo Pattern  eubic 500, Shimacka 11560)
X-tay )
diffraction amorphous cubic [ hexaganal I :t'?ﬁ:;"ct
differential 4 2
thermal apalysis glans : cubic hexagonal Inc-.“l.ttl‘9=5:a.
4 I
"7‘nupercooled Liguid?
differential 1 [ Angell et al.
thetmal analysia glass (1967}
M glass I Yennas{1968)
th 1 s nnoernlc
m:‘{;‘:“ armprphous l cubic l hezagonal (l!&s;v

Tableau 5

Phases de la glace

i basse temp@rature /539/
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Une coupe perpendiculaire 3 l'axe ¢ donne des canaux hexagonaux dont

1laire S est donnée & la température de -120° ¢:
2
s =2 ()} - 17,5 82

4 part la phase normale I , Kénig /26/ a trouvé en 1943 une phase

h*
cubique qui a été& confirmée par plusieurs auteurs. Cependant, il
existe des doutes sur les limites de sa stabilité. 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 confipgu-
ration des atomes d'oxygéne forme sang aucun doute un réseau cubique
du méme type que le diamant. Il 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 4 et 5.

En cas d'&pitaxie cubique sur une surface hexagonale, 1'empilement
du type cubique d'une couche supplémentaire se manifeste par une ro-
tation de 60° du tétragdre par rapport & la base hexagone. Plusieurs
montocouches ainsi superposées forment une chaine supplémentalire dans
le centre de chaque canal., Ceci est &videmment d&tectable et nous
permettrait, par ex., sans autre 1'&tude de la cinématique de la

transformation entre les phases cubique et hexagonale.

La troisiéme phase de la glace, dite amorphe ou vitreuse, se fait
par condensation de vapeur d'eau i des températures inférieures §
-120% C. Elle se manifeste dans les images de diffraction par des
anneaux diffus et trés larges. On connalt trés peu de chose sur
l*arrangement détaillé des. molécules, C'est seulement récemment
qufon a tenté de développer des modéles de structure /27/. D'aprés
les &tudes de diffraction de neutrons et d'&lectrons, mous savons
que les phases & basse pression cubique et amorphe sont limitées 3

des domaines prés de la surface et 3 de minces couches évaporées.
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d o e -
R M R S “‘**{ﬂ*-
(n).‘ 4 y o o .‘S:-'-'-':‘-H ;3 '-O’ J\o
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Fig, % Glace hexagonale: (a) projection le long de <00.1>
(b) projection le long de <10.0>/21/

o> s, e
S e &S - »
22 :Z“V'i """ > 1; ™
AR :ZI_'T_'_",;"'I o
k)

Fig. 5 Glace cubigue: (a) projection le long de <1l1>
(b) projection le long de <1102 /21/
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Prés de la température de fusion, plusieurs cobservations laissent
supposer que la structure ordonnée de 1'intérieur du cristal n'at-
teint pas sa surface et que, dans une mince pellicule désordonnie

de plusieurs menocouches d'&paisseur, elle soit plutdt amorphe
(quasi liquide). Ceci a &té& sugpéré par des expériences de regdla-
tion et de frittage. De plus, des ancmalies superficielles de dif-
fusion d'atomes étrangers /28/ et des propriétés électriques /29,30/

ont &té observées.

Les estimations théoriques de Fletcher /31/ et Jellinek /32/, fondées
sur des arguments thermodynamiques et statistiques, laissent suppo-
ser des &paisseurs de 1'ordre de 508 a quelques depgrés en-dessous

du point de fusion.

Des propriétés "anormales" &lectrochimiques et mécaniques de la
surface pourraient jouer un rdle en métdorclogie (par exemple pour
l'électricité atmosphérique} et en glaciologie {par exemple pour la

métamorphose de la neige).

A cause du grand nombre de problémes techniques & résoudre, ce com-
portement 3 haute température, qui a denné l'idée de d@part de ce
travail, n'a pas pu &tre &tudié jusqu’d maintenant, mais nous pen-
s0nS que la canalisation est une des méthodes permettant de 1'ana-

lyser dans des mesures postérieures.

En effet, & cause de la forte tension de vapeur de la glace prés du
point de fusion {de l'ordre du Torr), il faut séparer le systéme de
vide de l%accélérateur de la chambre de mesure. Cela exige un fais-
ceau de protens dfune Energie de 1'ordre du MeV qui devrait &tre
injecté & travers une fendtre trés mince, par ex. de carbone. Une
autre possibilité serait un systéme de pompage différentiel entre
accélérateur et chambre a réaction. Ce n'est pas un probléme facile
& résoudre si 1l'on pense & la faible divergence du faisceau qui est
nécessaire pour la canalisation. De plus, l'interaction du faisceau
de haute &nergie avec le gaz résiduel est moins intense et sa col-

limation est plus facile 4 maintenir price aux Sections efficaces

de diffusion plus petites.
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Un intérét général a toujours &té attribug i la glace 4 cause de son
importance universelle. Les études ont &t& encore nettement intensi-
figes pendant les deux dernidres dfcennies, ce que montre 1l'organi-
sation de conférences réguliéres (Erlenbach 1962, Sapporo 1966, Mu-
nich 1968 et Ottawa 1972).

A part l'intérét des questions de structure et de dynamique du ré-
seau, la glace constitue un mod&le pour beaucoup de processus qui
sont 1iés & l'exirvence de la liaison hydrogé&ne en chimie physique,
en biclogie et en biophysique. A cause de leur faible énergie, les
liaisons d'hydrogéne se font et se défont trés rapidement et elles
jouent ainsi un rdle fondamental dans des phénoménes de transport

d'énergie et de charge dans la mati&re vivante.

D'une importance plus fondamentale est le transfert de charge &lec-
trique, qui est de nature purement protonique /3%,35/. Le proton
joue le rdle de porteur de charge quasi libre, ce qui a fait dire &
Riehl que la glace est analogue § un semi-conducteur protonigue.
Cette notion a déji été élargie 3 beaucoup dfautres substances qui

sont liées de la méme fagon: sels hydratés, clathrates,KH POu, acide

2
formique et imidazcle /36/.

Cependant, notre saveir est loin d'&tre complet, comme le montre la
nouvelle discussion entamée par von Hippel /33/ sur les phénoménes

de conduction, gui a dernigrement mis en doute cette hypothése.
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3. DISPOSITIF DE MESURE

3.1. Accélérateur électrostatique et faisceau

Toutes les mesures ont &té faites avec un accélérateur Slectrostati-
que du type lindaire & faisceau continu, construit en 1963 par M. J.
Weber, & 1'Institut de Physique de Neuchdtel, La machine a &té mise
i la disposition du groupe de la physique du solide en 1967, pour
faire des mesures de canalisation. Aprés une courte phase de prépa-
ration, dans laquelle un systéme d'anslyse magnétigue a &té installé
/37/, les premiers résultats de canalisation ont &t& obtenus en 19e9
/38/. A la suite de ceux-ci, plusieurs modifications restaient enco-
re 4 faire au début de ce travail. Les principales amélicorations

comprennent:

Le systéme de déviation magnétique de l'accilérateur,

Le systéme de détection, qui permet maintenant 1'analyse en éner-

gie des particules rétrodiffusées avec une résclution de 3.5 keV.

[] FE I = .
L'acc@lérateur se compose essentiellement des unitds suivantes:

La source radio-fréquence d'ions, aliment@e par plusieurs unités

€lectroniques.

La cavité de préaccélération avec lloptique propre de la source,

comprenant une lentille de focalisation.

La colonne dtaccélération principale.

Le systéme d'analyse magnétigue en &nergie et en masse,

Le syst8me annexe de tZlZcommande et de pompage.
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Nous examinerons & la fin de ce chapitre les paramétres caractéristi-
ques de 1'accélérateur et surtout les propriétés du faisceau selon
les besoins expérimentaux. Le fonctionnement et la construction sont
d@erits en détall sous la référence /39/. C'est pourquoi nous nous
restreindrons @ une bréve description et insisterons davantage sur
les améliorations et les points délicats de fonctionnement exigés par

nos mesures.

L'arrét de la production des sources d'ions par ORTEC nous a obligés
d'adapter la téte du systéme de préaccélération au nouveau modéle
Migh Voltage C-50-173. Il stagit &galement d'un systéme & excitation
du plasma par radio-fréquence (75 MHz) utilisable pour tout gaz,

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

Toutes les valeurs caractdristiques, le mode d'emploi, les condi-
tions de travail de la source et une description des unité@s d'alimen-
tation se trouvent dans les réfé@rences des constructeurs. Le

débit de la source dépend de 1'intensité du plasma et principalement
de la pression de dacharge. Les conditions de stabilité du plasma
nécessitent ll'enclenchement une heure environ avant l'expérience.
Pour améliorer le fonctionnement de la source, nous avons thermosta-

tisé la vanne thermique qui régle le débit des gaz & ioniser.

Le rayonnement & haute fréquence de la source, de llordre de 100 Watts,
nous a contraints &4 un blindage aussi efficace que possible. La pa-
roi, vers le laboratoire EPR, a &té revétue d'une 10le zingufe, et
notre propre laboratoire est protégé par des rideaux métalliques
souples d mailles trés fines mis i la terre. Le blindage n'est denc
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 compléte, mais difficilement
réalisable, étant donn& les dimensions restreintes de notre labora-

toire.
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Dans la cavité de préaccéldration se trouve un systéme de trois &lec-

trodes, formant une lentille unipolaire qui permet d'obtenir une dis-

tance focale variable.

Nous travaillons aveéc un potentiel de préaccélération fixé &

(12.0f ©.5) kV-et utilisons la tension de 1'électrode centrale pour
régler 1'intedsité du faisceau. De cétte maniére, nous pouvons garan-
tir vne divergence du faisceau plus faible que 0.05°%. 11 s'agit 15 de
1'un des paramdtres les plus critiques imposés par nos mesures de ca-
nalisation. Cette divergence a &t& mesurée par l'observation du
faisceau sur une fen@tre de quartz luminescent situde 3 wne distance
de 2 m du dernier diaphragme et elle est principalement donn€e par la
valeur de la tension de préaccBlération.

Etant donné les faibles courants qui &taient & disposition, nous

avons &t& obligés de revoir complétement le systdme d'analyse magné-

tigue produisant une déviation de 90°, En sopprimant le champ de
fuite, nous avons augment@ 1'intensité du faisceau d'un facteur 100

ainsi que ses qualités optiques:

- en rappro?hant les pSles 3 une distance minimzle de 4% mm:

- en blindant la zone comprise entre les bobines de l'aimant;

= en construisant ime nouvelle alimentation des bobines magnétiques.

Etant donné le petit entrefer (4 mm), les pdles de 1'aimant sont
sous vide et, par conséquent, 1'aimant fait corps avec l'accéléra-
teur. Le champ de fuite est ainsi fortement réduit; nous le suppri-
mons preSque complEtement avec trois cyliodres en fer concentrigues
et placés autour du tube de passage du faisceau. Le facteur d'affai;
blissement S d'un cylindre de blindage de fer de rayons r,etr,
est domné par /62/

Fi2
$=1p0-(2)7 (fer: fi= 80)
e
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Cette formule &tendue & 3 tubes concentriques de blindage domne,

dans nos conditions, un affaiblisgemeot d'un facteur plus grand que
10.

Les bobines sont aliment@es par une nouvelle stabilisation de cou-
rant (fluctuations <0.1 %), qui s 8td construite § 1'Institut de

Physique et dont le d&bit maximal est de 3 A § 2u V.

Las modifications susmentionndes ont donné une nette sugmentstion
de l'intensitd du champ magnétique de déviation. Actualiement, des
mesures avec un faiscean de He' somt possibles, L'accEldratiop des
ions de He++, qui permettrait des mesures & double &nergie, a &té
essoyée. Mslheureusement, les intensité@s obteaues sont trop faibles
('“10-lonlmm2) pour une bonne reproductibilité des mesures, Ce sys-
téme effectue, eo plus de la séparation en masse des protons et des
molécules du type Hz*et H *, 1'analyse de l'énergie & ? 0.5 Kev.
Cette marge de prdcision s'ajoute & celle de notre systéme de dé-

tection et elle est contrilée périodiquement,

Un voltmétre €lectrostatique (0 - 100 kV) mesure ea permanence la
hsute tension avec une précision dé 0.2 keV, la valeur absolue &tant
donnée & 1 % prés. La haute tension se compose de la tension d'ex-
traction, de la tension de pré&sccé@lépration et de la tension d'accé-

lération principale fournie par un générateur Sames.

Pour la plus grande partie des megures, l'acc&lé@rateur a &t& &vacud
svec une pompe ionique VARIAN d'une puissance de pompage de 2B0 l/sec,
garantissant un vide absolument exempt d'hydrocarbures; pour les mesu-
res finales, cette pompe a dii &tre remplacde par suite d'un mauvais
fonctionnement par une pompe & diffusion surmontée par une trappe &
azote liquide. La pression dans l'accélérateur est de 2xlCl.5 Torr et
quelques feois 10-5 Torr avec la source enclenchée. Noua avona réduit
le taux de fuite d'un facteur de 15 envirom, ¢'est-3-dire § § 10-5
Torr l/sec, car les conditions du vide dams la colonne d'accélération

sont essentielles pour un bon fonctionnement de la source.
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Etant donné la complexité de 1'installation, ua service de contrile

et de révision périodique serait souhaitable.

Nous pouvons résumer de la manidre suivante les possibilités de lz

machine et les cgractéristiques du faisceau:

- Energie maximale du faisceau incident de 100 keV; défipition eon

énergie (¢ 0.5 kev) périodiquement cont:-Glée.

- Divergence du faisceau plus petite que 0.05° suffisante pour tou-

tes les meaures faites jusqu'd présent.

- Intensité maximale du faisceau protonique de 0.3 ;lh/mmz dans la
chambre & réaction; pessibilité d'utilisation de diaphragmes ex-
trémement petits ( ¢nﬁn:20f‘m)’ permettant des mesures sur des

zones petites et non désordonndes de la surface.
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3.2. Chambre & réaction

La chambre et les systémes qu'elle comprend ont &t& fabriqués par
1'atelier de 1'Institut. Elle & plusiecurs fendtres d'entrée et d'ob-
servation, placées & 1500, 900, 30° et 0° par rapport au faisceau

ineident.

Un canocn & ions est installd & 120°, 11 permet la préparstion d'une
surface sans défeut et exempte de couches adsorbées pour autant que
nous sublimions su-dessus de -125°C simultanément la pellicule au-

perficielle désordénnée par le faisceau de ionms.

Une autre fenétre est réservée 3 des covars qui sont traversés par
plusieurs thermocouples, qui permettent de mesurer la température du
détecteur et celle de l'enceinte froide de protection qui entoure la
cible. Elle pedt &tre maintenue plus froide que le eristal de glace
griace § un systéme de circulation d'a;ote liquide, qui la parcourt

aprés avoir traversé l'une des fenétres encore i disposition.

L'évacuation de la chambre a &té faite d'abord psr’une pompe & dif-
fusion d'huile, puis elle a &té& remplacde par une pomee turbomelé-
culgire, Le nouveau coude de raccordement entre le pompe et la cham-
bre est &tuvable 5 100° ¢ grace 3 ses jolnts métalliques d%&tanchéi-
té. Nous atteignons une pression de lD-BTorr a la sortie de la pompe
et de leO-TTorr dans la chambre & réaction. La mesure du vide se
fait avec des jeuges du type Bayard-Alpert. Chambre et pompe sont
fixées per un support ajustable par rapport eu faisceau de protons.

Nos mesure:s exigent un gaz résiduel absclument exempt d'hydrocarbure

et de vapeur d'eau.
La chambre comprend, en outre, les accessoires suivants:

- Un systéme goniométrique d'zlignement et de translation du porte-

cristsl par rappert au faisceau.
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Un systéme de mesure de la charge incidente avec une bonne repro-

ductibilitd jusqu'd des courants de 10-10 A,

Un systéme de neutralisation de la charge incidente dans le cas

de cristaux non conducteurs.

-~ Un systéme d'analyse en &nergie de 1'intensitd. rétrodiffusée,
dont la stabilité et la résolution peuvent Etre contrdlées en
permanence.
- Une enceinte refroidie & -196°C qui protdge le cristal.
- Un canon & iomns pour préparer la surface in situ.
Le cristal & &tudier est fixé 3 1a "queue™ d'un cryostat & azote 1li-
quide monté sur un support jouissant de 4 degrés de: liberté et re-
présenté d la fig. 6. Ce goniométre permet des rotations autour de
2 axes perpendiculaires 1l'un & 1'autre, qui se croisent au centre
de la chambre & la surface du cristal; l'axe vertical est défini par
le couvercle rotatif de la chambre (0°¢ @ < 360°) et des patins cir
culaires déterminent 1'axe horizontal autour duquel des rotatioas Y
sont possibles jusqu'i Y 10° 1a précision, limitée seulement par
les verniers de lecture, est de 0.05°%, Un systéme d'engrenages per—
met la rotation ais@e de g avec une reproductibilité encore meilleu-
re. Nous pouvons, de plus, déplacer verticalement et horizontale-
ment le cristal par rapport au faisceau incident sans changer son
orientation grice & un pas-de~vis, d'une part, et 3 des roulements i
billes linaires, d'autre part. Ainsi, nous pouvona étudier toute la

surface avec les deux avantages suivants:
- possibilité de choisir des domaines sans défauts superficiels;
- mesure des spectres avec une statistique suffisante en prenant la

moyenne sur beaucoup de points recevant chacun une dose d'irradia-

tion minimale.
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Malgré 1a faible section efficace de la glace pour la rétrodiffu-
sion, ceci nous pemmet de mesurer des spectres avec des doses plus
petites que S.lU12 protons/cmz, c'est-§-dire moins d'un preton par
100 canaux.

La téte du systZme goniométrique supporte un dewar 3 azote liquide.

Le volume d'isolation thermique du réservoir d'azote est s@paré de
celui de la chambre & réaction, ce qui est indispensable pour
1l'installation du cristal sur la queve froide, qui se fait &videm-
ment 4 l'extérieur de la chambre. Le vide est obtenu par cryosorp-
tion de granulé de z8olite en contact thermique avec le réservoir
d'azote. Aprés un dégazage & 100° ¢ avant 1l'expérience, on conserve
un vide d'environ 1x10-5Torr pendant plusieurs semaines, Pour mini-
maliscr la consommation d'azote lors de mesures 3 haute température,

le porte-cristal n'est pas en contact direct avec 1l'azote liquide.

¥ous utilisons un systZme de refroidissement & gaz d'Echange soumis

& un cycle de condensation et d'&vaporation successives ("heat pipe").
Nous utilisons comme transporteur de chaleur l'oxygéne de 1l'air am-
biant. Il condense en libérant la chaleur de condensation dans le
tube vertical qui passe & travers le bain d'szote liquide, et coule
sur la plaque inférieure de fixation en cuivre, & laquelle le porte-
eristal est couplé thermiquement, et il s'&vapore sur cette plague

en absorbant de l'énergie. En maintenant le porte-cristal 3 —18508,
le contenu du réservoir (5 litres) est suffisant pour environ 20 h;

a -100° ¢, la consommation d'azote augmente de 0.25 l/h & environ

0.4 1/h.

Le systéme de mesure du courant du faisceau incident est schématisé

dans la fig. 7 . Le pinceau protonique, large de 2 mm, ast réduit

par un premier diaphragme Dl. Le dispositif de mesure proprement dit
est placé & l'entrée de la chambre 3 une distance D1/D2 de 250 mm.

Il se compose de plusieurs pi&ces qui forment une cage de protection
cylindrique, mise & la terre, contenant 4 diaphragmes sitwuds de part

et d'antre d'une grille de meSure.
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W=

cristal
isolant

Fig. 7 Mesure du courant protonique et décharge d'un ¢ristal isolant

D1, D2:

nCh:
MC:

protons

diaphragmes

diaphragme déterminant le diamétre final du faisceau
grille d'intégration du courant protonique

grille mobile pour IE‘décthge des cristaux isolants

bombardement ionique d'une plague de cuivre pour la décharge
des cristaux isolants

électrons secondaires
tension de polarisation d'environ 5D ¥
glectrométre. (Keithley 602) d'intégration du courant

sortie analogique de 1l'&lectrométre
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Un diaphragme de petit diamétre (éMin=20;1m) détermine le diam&ire
final du faisceau. Il est suivi d'un diaphragme de séparation, mis
& la terre, puis d'une grille de mesure en nickel Gl (mailles de
100x100 pm) et de deux diaphragmes de protection contre les cou-
rants parasites (indispensables pour des mesures de canalisation

faites avec le canon & ions en marche).

Le diaphragme d'entrée et la grille sont polarisés & +30 V. Ainsi,
le courant protonique n'est pas perturb& par des courants suppléa-
mentaires dus & des &lectrons secondaires. La transmission de

68 % de la grille peut &tre déterminde précisément par la mesure
directe. Elle donne la relation entre la composante du courant
transmis, arrivant sur la surche de 1'&chantillon, et celle du cou-
rant mesuré par la grille. Ce courant est de l'ordre de 10-10 a
10'9A et il exige des courants de fuite inférieurs & 10_12A. Ces
derniers sont cbtenus gréce i des gaines d'isolation en teflon et &
des gaines métalliques de blindage &lectrigue mises & la terre. Si
le canon & ions est enclenchd, le courant de fuite est alors de

2 3 3x10 24, '

Ces mesures de courant se font avec un Coulombmétre Keithley, dont
la sortie analogique est relide 3 un discriminateur monocanal MC,
qui enclenche et déclenche pour des charges choisies 1'échelle de

comptage des impulsions des protons,

Discutons maintenant le principe de la d&charge de 1'&chantillon,

nécessaire avec des cristaux isolants,

Un porte-grille mobile nous permet de placer une grille en nickel
62 (mailles de 8x8 gm), dont la transparence est de 40 %, dans le
faisceau de protons. La majorit& des protons (60 %) arrive sur les
mailles de la grille et en fait sortir des é&lectrons secondaires

{en moyenne deux &lectrons par proton). La charge négative ainsi
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créie est largement suffisante pour compenser la charge positive des
protons. Nous avons choisi une distance de seulement 20 mm entre la
grille de dacharge et la surface de 1'dchantillon; ainsi, un trés
faible potentiel positif (quelques volt) de ce dernier est suffi-
sant pour accZlérer la charge négative nécessaire d la compensation.

La relation entre la charge ¢ d*irradiation transmise par la

x-tal
grille G2 et celle mesurde sur ls premiére grille Ql s'exprime sim-
plement & 1'aide des transmissions T1 et T, dédtermindes expérimenta-
lement:

Nous avons &tudié avec précision l'effet perturbateur de diffusion

di aux bords des mailles,

Hous pouvons préciser que 1l'effet décanalisant est faible {(Ly=
0.5 %, X est défini dans le chapitre #.1.) et qu'il est ndgligeable

pour nos expériences.

Pour certaines mesures de la glace, nous avons cependant choisi une
autre méthode de décharge ofin d'&viter les effets de bord de la
deuxiéme grille, mais surtout pour gagner en intensité pretonique,
Hous créons les &le-trons secondaires nécessaires & la décharge par
bombardement ionique d'une plaque de cuivre qui intercepte le
faisceau de ions avant son arrivée sur 1'échentillon (cf. fig. 7).
Nous utilisons des ions de gaz nobles (argon ou x&non) qui n'ont pas
d'influence sur 1'&tat de la surface & cause de leur caractére iner-
te. Une cathode chaude serait um autre moyen approprié pour la dé-

charge du faisceau.

Le systéme de ditection est d'une importance fondamentale pour natre

travail.
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Fig. 8 Schéma-bloc du systéme d'analyse &lectronique
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amplificateur spectroscopique ORTEC 452

analyseur multicanal NUCLEAR DATA ND-1100-512-50 MHz
visualisstion & 1"oscilloscope

enregistrement sur papier

enregistrement sur bande {code 1BM)

lecture du contenu canal par canal

analyseur monocanal ORTEC 4p6
&chelle de comptage

courant protonique

&lectromdtre (Keithley 602) d"intdgrstiomdu courant
sortie analogique de 1"&lectromitre fazisant lvenclenchement
et le déclenchement de 1'&chelle de comptage {(monocanal)
générateur d%impulsion de précision

polarisation du d&tecteur (50 V}

nancampéremétre
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Au tout début, la détection des protons se faisait & l'aide d'un
scintillateur plastique NE 102, mais cette méthode exclut toute ana-
lyse en énergie & 100 keV, si bien que nous avons opté pour la dé-
tection avec des détecteurs & barriére de surface de Si dans le but

d'obtenir la meilleure résolution en &nergie possible.

Pour cela, nous utilisons des détecteurs de trés heute gualité (sé&-
rie Premium de le maison ORTEC) et une chaine électronigue i haute
performance. Comme préamplificateur de charge {PAC), nous avons
choisi le modéle 120-3 de la maison ORTEC, qui a un bruit de fond
extrémement bas. Il est normalement adapté aux jonctions Ge(Li),
mais il peut aussi &tre utilisé avec des jonctions 5i si le courant
inverse de la jonction, qui est de 100n& & 20° C, est réduit au-
dessous de 1nA par refroidissement 3 -80%. & température ambian-

te, nous utiliscns le PAC ORTEC 124.

Notre installation nous permet, avec le PAC 120, une résclution en
gnergie de 3.5 keV (largeur & mi-heauteur), dont 1 keV doit encore
8tre attribué aux fluctuations &nergétiques du faisceau. La littéra-
ture montre que cette limite n'e &té atteinte que par le groupe de
Munich. Ils ont installd le PAC dans la chambre & réaction et ils
refroidissent aussi, en plus du détecteur, le circuit d'entrée du

PAC.

Nous pensons que Qous pourrions obtenir une ré&soluticn de 2 keV pour
les protons si le faiSceau avait une meilleure définition en &nergie
et si la capacitd de fuite entre le détecteur et le PAC &tait dimi-
nude.Le bruit de fond de petite amplitude dli & 1'accélérateur devrait
€tre diminué en blindant encore mieux 1'&lectronique. Cependant, mo-
tre systéme actuel permet d&jd une assez bonne analyse en &nergie de

le composante ré&trodiffusde &lastiquement.

Le détecteur d'un diamétre de 7 mm est placé & 36 mm de la surface du
cristal. L'angle solide permet la d&tection d'une grande iotensité
sens effet de "blocking" des particules sortantes. Les particules me-
surdes sont rétrodiffuses 3 150° par rapport eu faisceau incident.
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3.3. Caractéristiques du vide

Pendant quelques ann&es, la chambre a &té &vacufe par une pompe 3
diffusion d'huile. Elle &tait protégée contre le retour de la vapeur
d'huile par une trappe 3 azote liquide munie de plusieurs chicanes.
On utilisait le fluide DC705 d'Edwards, & poids moléculaire élevé,
qui réduit consjdérablement le taux de rétrodiffusion selom les
fournisseurs. Ces précautions &taient cependant insuffisantes pour
certaines pesures, moins & éause du retour de la vapeur d'huile pen-
dant 1'expérience qu'd cause de la pollution pravenant des joints
"o-pring” graissés et surtout des surfaces "chaudes", pour autant

qu'elles aient #t& polludes une fois.

Il gonvient de distinguer deux effets perturbateurs. L'un résulte
d'une pression partielle non négligeable d'hydrocarbures (CHQ)n de
la pompe, l'autre est 4l & la présence d'une quantité nésiduelle
appréciable de vapeur d'eau, D'une importance mineure i la tempéra-
ture ambiante, ces effets sont surtout génants & nos faibles éner-

gies (100 keV), lorsque le cristal et le d&tecteur .sont refroidis.

Les couches d'adsorption sur le eristal et sur le détecteur freinent
les particules primaires d'une maniére excessive; elles détériorent
le parallélisme du faisceau et diminuent ainsi 1l'effet de canalisa-
tion. Les pertes inélastiques supplimentaires dans ces couches ré-
duisent et faussent le signal des protons; elles exigent des mesures
de contrdle du taux de couverture &ventuel du détecteur.

I1 n'est d'ailleurs pas &tonnant, si on pense aux problémes du vide
§ basse tempErature que, jusqu'i maintenant, peu de mesures de

camalisation aient &té faites avec des cibles et des ddtecteurs re-
froidig. Les mesures de rétrodiffusion peuvent @tpre extrémement sen-

sibles & quelques monocouches adsorbées.
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Les mesures suivantes nous ont renseignés sur 1'#tat du vide. Au dé-
but, nous ne pouvions mesurer que la canalisation d'une surface de
glace qui &tait en train de sublimer, En abaissant la température
au-dessous de -150° C, la canalisation n'&tait plus détectable,
parce qu'une couche de glace amorphe de plusieurs milliers d'Ang-

stroms se formait rapidement.

Nous avens, en plus, chservé que la hauteur des sigpnaux de particules
moncénergétiques diminuvait continuellement lersque le détecteur &tait
i une température inférieure § -100° ¢. Un réchauffement intermédiai-
re du détecteur causait une augmentation du signal, mais il restait

en-dessous de sa valeur initiale. Avec le pouvair de freinage pour

(cH) , - £
glace, il était possible d'estimer la vitesse de formation de cette

= 7,7 ev/% selon /42/, pratiquement égal & celui de la
couche, composée de H20 et de (CHz)n’ 5 environ 200 &/h,

Cette valeur a &té& confirmée. par des mesures d'implantation de xencn
dans la glace préseotées dans la fig. 9. Les ioms de xenon sont frei-
_nés sur une distance d'environ 50 £ ot donnent lieu 3 un pic bien sé-
paré du spectre de la glace. Nous avons constaté que ce pic se dépla-
ce graduellement vers les bamses énergies, ce qui o'est explicable
que par la fermation d'une couche d'adsorption externe. Ces mesures

" o
ont prouvé la formation d'une couche condenaée & -160C sur la glace
d'environ 250 R/h.

Une cible de béryllium pur avec une surface 1Egéremeot oxydfe a 8té
refroidie pendant 9 heures & -180°C et ensuite réchauffde 5 la tempé-~
rature ambiante. La courbe a de la fig. 9a denmne le spectre avant re-
froidissement, b celui aprés le refroidissement. La t&te du spectre a
nettement changd; la zone hacburée ne peut représenter que 1l'adscrp-
tion d'une pellicule de (CHQ)n de plusieurs-centaines d'Angstroms.

Ceg pésultats nous ont incités & améliorer les conditions du vide.



Nous avons alors remplacé la pompe & diffusion par une pompe turkomn-
léculaire Turbovae 350,Leybold-Heraeus. Gréce & son facteur de com-
pression trés &levé pour des molécules (Cﬂzln, elle empdche pratique-
ment tout retour dlhydrocarbures. Pendant les périodes d'arrét, nous
la remplissons d'azote sec. Une &ventuelle remont&e d'huile, en cas
de pamme de courant du secteur de 220 V, ne peut pas se produire, car

un systéme de s@curité fait entrer de 1l'szote sec A& une pression

dfenviron 1 Torr.

De plus, le coude de raccordement entre la chambre et la pompe est
: = - > : - s -
maintenant &tuvable a 100 C, ce qui permettrait, le cas &chéant, de

désorber ses surfaces aprés de longues périodes d'arrét.

Une amélioration supplémentaire des conditions du vide a encore &té
obtenue en supprimant tous les matérisux en plsstique qui ont d&j3, &
lU-GTorr, un taux de vaporisstion appréciable. Les "o-rizgs” qui ne
peuvent pas &tre remplaces dans la chambre 3 résction par des joints
métalliques sont meintenant en Viton et ils sont graiss@s svec ume

graisse pour le vide &levé (Apiezon AP100).

La diminuticn de 1z vapeur d'esu est plus facile 3 réaliser; wous
avons instsllé ume enceinte 3 grande surface d'environ 500 cmz, re-
froidie & 1s temp&rature de l'azote liquide, qui entoure le cristal
et le protége. A cette tempd@rature, la tension de vapeur d'esu est de

10-21

diminué que de deux ordres de grandeur la pression partielle de
9

Torr, indiquée par Delafosse /58/. Cependant, l'enceinte n'a
1l'eau, l'amensnt 3 2.10 - Torr. (La différence s'explique principale-
ment par les fuites naturelles de joints d'&tanchéité). Pour détermi-
ner cette valeur, nous avons installé des plaques en béryllium recou-
vertes d'environ 4 couches atomiques dfor. Elles ont &té& préparées
dans la station d'@vaporotion de 1'Institut; leur &paieseur a &t€ dé-
terminde, d'une part, par le sysiéme incorporé 3 celle-ci {quartz
oscillant)} et, d'sutre part, par le taux de rétrodiffusion des pro-
tons qui permet, en connaissant l'iaetensité du faiscesu incident, de
caleyler par la formule de Rutherford le nombre de centrea de diffu-
sion par unité de surface. Ceci est posaible, car le pic de l'or est

situé 3 98.1 keV, c'est-i-dire assez loin du bord supérieur du spec-
tre du béryllium & 65.1 keV.
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: spectre non aligné
b : spectre aligné
avant 1l'implantation

1,2,3: spectres alignés
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ot

7 1 : aprés 0,5 h
10—J 2 : aprés 1.0 h

E 3 : aprés 1.5 h
14

1 T T 1 T T T ]
10 20 30, 40 S0 60 70 80
' Channel number

Fig. 9 Adsorption de la vapeur d'eau du gaz résiduel sur un cristal
de glace (T = -157°¢) implanté avec du xénon /50/

6000- 00 kev H —=Be (0) 4 20°C
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Fig. 9a D&pdt (CHz)n cbaervé sur du béryllium oxydé

a avant et b aprés cycle thermique
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Fig. 10 Adsorption de la vapeur d'eau (section hachurée) sur une cible de

Be (T = -1B5°C) recouverte d'une couche d'Au de 13 &

a : spectre initial du Be et pie dTAu

b : spectre modifi& par la touche adsorbée

e : spectre initial a déplacE& de 4
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A 1'aide de la fig. 10, nous constatons, lorsqu'une pellicule dTeau

est adsorbde (aprds 21 heures 3 -185°C dans le cas spécifid), que:

- le pic de l'or s'est déplacé vers des canaux d'énergie inférieure;
- le pic d'eau 3 la position de l'oxygéne est bien séparé et a nette-

ment augmenté.

Le déplacement 4 et l'augmentation de l'aire du pic de 1'eau permet-
tent la détermination de l'&paisseur de la couche adsorbge par deux
méthodes ind€pendantes, qui seront discut@es en d&tail dans le chapi-

tre U,

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

densitd o des molécules d'eau /58/.

F=1i!n vz ln \ ﬁﬁ% (4)

n = densitd 5 T = 300°K

v_ = vitesse moyenne

A plusieurs reprises, nous avons mesuré sur un échantillon refroidi &
-185°¢ un dépot de 3 monocouches/h de vapeur d'eau correspendant @ un
flux F = 9.5 loll mol.s-lcm—z; cela ncous permet de calculer la densi-
té n, puls la pression partielle de vapeur d'eau, en supposant que
toutes les molécules qui heurtent la surfsce froide restent collées.
La valeur obtenue de 2x10_9 Torr correspond & une tempEérature de rosée
€1= -133%¢ selon la fig. 113 mous aurcns donc de la sublimation pour

T > QP et de 1'adsorption pour T < 81" .

La moyenne des résultats sur plusieurs s2ries de mesures avec ces ci-
bles nous permet de résumer les amélicrations obtenues. La qualité du
vide dans la chambre 3 r8action nous parait maintepnant suffisante pour

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

- Aprés deux jours de potipage, la condensation naturelle est inférieu-

re 5 3 couches moléculaires d'eau par heure.
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- La vitesse de condensation change peu si la température du cristal
est abaiss@e de -150°C a -180C.

- La fraction des hydrocarbures adsorbds sur le détecteur refreoidi
est pratiquement négligeable (5 ﬁ/jour au maximum).

- La durée 'de vie des détecteurs installds aprés l'amdlioration du vi-

de est maintenant aussi nettement supérieure & la valeur antérieure.

0 40 80 100 120 %0 -T[oc]

T S | j I TN S|
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. \
[Torr] .\. \ Pression de vaporisation
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10"..
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Fig. 11 Tension de vapeur de la glace
* Handbook of Chem, and Phys. &9th edition (1968)
+ Am. Inst. of Phys. Handbook 3rd edition (1972)
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~.  RESULTATS EXPERIMENTAUX ET INTERPRETATION

4.1. Conditions expérimentales permettant la mesure de la canalieatiom
axiale

Nous avons pu observer pour la premiére fois la canalisation dans un
monocristal de glace en octobre 1970. A cette Spoque, le systéme de
détection &tait encore aseez cimpl:z., I1 se composait ensentiellement
dtun photomultiplicateur et d'un scintillateur plastique NE 102, La
fig. 12 montre le puits caractéristique de la canallsation meauré de
cette maniére pour des protons de 100 keV. La canalisation correspond
ici 3 1%axe ¢, < 00.1>, du réseau de la glace et on peut caractéri-
ser la cnurbe normalisde, qui présente 1'intensits rétrodiffusde &
150" en fonction de 1l'angle d'incidence entre ltaxs vristallin prin-
cipal et le faiscesu, par deux paramétres:

- sa demi-largeur & la moitié de sa profondeur, notée w!;
- sa profondeur relativa, appelée rendement minimal X-V

Nous avons surtout mis 1l'sccent 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 &taient: ¥ = 0.85° et x= 0.32

& une température pour laquelle le tristal sublimait fortement., En

" comparant cette valeur de X asvec les valeurs expérimentales de quel-

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

‘ducteurs, il &tzit &vident qu'une application fructueuse et raisomnna-

ble n'était posasible qu'en arrivant & un rendement minimal comparable.
Ce n'est qu'aprés avonir modifi& la chambre et le systéme de pompage
que nous svons pu finalement obtenir un rendement minimal prés de la

surface de 0.05 ¥ 0.01 selon les axes c et a {(température: T = -150%¢)

YJoyons maintenant comment il faut procéder puur orienter rapidement ¢n
rristal. L'échantillon est coupé dans un monocristal brut, dont

1'orientation est d&j3 grossigrement connue par des mesures antérieu-
res 4e capalisation ou par dea figures de Tyndall preduites par irra-

<Zaticn de lumidre infra-rouge.
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Fig. 12 Canalisation <00.1> de la glace mesurde avec un scintil-
lateur

Le taux de comptage varie en fonction des angles d'orientation azy-
mutal (@ ) et zénital (y ). Les peints (¢, ¥ ) pour lesquels le taux
de comptage est réduit d'environ 50 % par rapport aux autres points
forment ﬁna figure d'&toile caractéristique § 12 branches (fig. 13).
Chague branche correspond § de la canalisation planaire et leur in-
tersection {centre de 1'étoile) 3 la canalisation axiale. On woit
done que, pour trouver cette dermiére, il suffit de faire quelques
séries de mesures pour des angles YW fixes et ¢ variables (par exem-
ple entre -10° et +10° par pas de 0.5%). 4 1a fin, il faut relier les
points dee 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 choiait des couples de points
de telle fagon qu'oh traverse le centre de 1'&toile dans une direc-
tion faisant un angle de 10° avec une des branches, Cet anple est
choisi de fagon & &viter une éventuelle canaliaation planaire pour
des plana d'indices plus &levéa et il mous permet de fixer la direc-
tion pour ls mesure du spectre aldstoire; ce dernier a été chois? &°
hors de 1la direction de la camalisation axiale. Ce procé&dé est con-
firmé par des mesures faites sur de la glace amorphe condensde & iz

basse température.



Détermination de la canalisation axiale
dans le réseau hexagonal

X puits planaires

Fig. 13  Carte stéréographique schématisée du réseau hexagenal
(voir texte)
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Introduisons maintenant la maniére d'établir l'échelle en profondeur 2

partir de 1'énergie des protoms analys8s 3 1'aide d'un multizanal.

Sans tenir compte des diffusions 8lastiques et in€lastiques £ petit
angle, aous obtenons cette échelle en considérant les pertes spicifi-
ques de freinage. Ces derni®res se composent des pertes inglastijues
‘dEl et ¢JE2 sur les parcours d'entrée et de sortie et de la perte
cinématique 41Eel transférée § l'atome de recul {voir les fig. 1y et
15). L'énergie finale E de la particulg diffusge 3 la profondeur ¥ 'per-

met la calibration &nergie-profonaeur par les relations suivantes:

E =E -~ (4 +4E, +4E_ ) (5)
x/cosﬁl 0
AEl = fAS(E) dx AE2 = [S(E) dx (6)
x/cos8,
0 2 2.2 1 2
. M10038 + (M, - Mlsma) 9 (1)
JE = (1 - ¢ 7)Y (E -4E))
el Hl + u2 Q 1

Le param&tre (3 tient compte des p..tes réduites de freinage pour
une particule canalisée, En général ,7 = 1 pour le faisceau aléatoi-

re et (3 = } pour le faisceau canalis&,

Le pouvoir spécifique de freinage S(E) = —-gé des protons d§ basse
&nergie a 2tE mesuré dans la vapeur d'eau par Reynolds / 17/. D'au-
tres valeurs expirimentales /%0,41/ et théoriques s'accordent avec cel-
le-ci dans la marge d'incertitude spdcifide de 10 %. Nous nous ba-

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

est de 8,4 eV/R pour une densitd ¢ = 0,93 g/cn’ & -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 /I
bas@es sur des &tudes de relations systématiques entre dés mesures

et des prédictions théoriques, extrapolBes 3 des 8nergies plus hasses.
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Nous pouvons caleuler avec les formules précédentes la calibration

_L)B_

profondeur-énergie en considérant le choec proton-oxygéne:

2) cas d'un proton canalisé (3= ]

»(%) JE (keV) | -4E_ (keV) | JE (keV) E(keV)
o - 20,9 - 79.1
500 2.1 20.5 4.8 72.5
1000 .2 20,0 2,7 66.1
2000 8.4 19.0 18,4 53,2
3000 12,6 18.3 29,1 40,0
b} cas d'un proton aléatoire =1
x(%) 4 (keV) JE (keV) | 4E, (keV) E(keV)
o - 20.9 - 79.1
500 4,2 20,0 4.8 71.0
1000 8.4 19,1 9.7 62.8
2000 16.8 17.5 19.4% 46.3
3000 25.1 15.7 29,1 30.1
Tablegu B Calibration &nergie-profondeur de rétrodiffusion des pro-

tons de 100 keV dens la glace

Hotons que la marge d'incertitude en énergie du systéme de détection,
FWHM = 3.5 keV (FWHM: full width &t half maximum) d'un signal mono-

Anergdtique a comme cons@quence une incertitude en profondeur de
Ax = + 3.5%1000
e

laires. Oans toutes les mesures, le faisceau a 8té injectd presque

=¥ 105 £, ce qui correspond & ! 30 couches moldcu-

perpendiculairement 3 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 canaligés. La correction serait inutilement compliquée si on
s'intéresse & des zones prés de la sﬁrface, 13 oG de toute manisre
la ré&solution donne une certaine imprécision. En outre, des mesures
récentes de canalisation 3 basse énergie ont donné dans plusieurs

matériaux  Fad /56/.

Ltinterprétation des résultats exige une discussion détaillée des
deux paramétres caractéristiques de la canalisation qq et y pour
un cristal non perturbé par des couches adsorbges. La meilleure pré-
paration de la surface est cbtenue par sublimation & -80°¢ et par

bombardement ionique simultané.

Entre -70°C et —lBDOC, la formation d'une pellicule d'adsorption sta-
ble sur le cristal est emp&ch@e par la sublimation de la surface.
Nous mesurons l'échantillon imm&diatement aprés un refroidissenment

. e s s o . .
rapide et nous trouvons ainsi 4 -180°C une surface cristalline.

Mentionnons encore que des &tudes faites au microscope électronique
d balayage montrent que la surface &vaporée présente un relief dominé
par des facettes perpendiculaires & l'axe ¢ /63/, ce qui nous semble

étre favorable 3 la canalisation dans cette direction au moins.
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4.2. Angle critigue

Nous avons mesuré l'angle critique w%’ défini dans le chapitre 4.1.,
dans la glace hexagonale selon les axes ¢ et a. L'ordonnée des figures
16 et 17 représente l'intensité rétrodiffusée 3 150" en fonction de
1ltangle entre l'axe crigtallin et le faisceau de protons, dont 1'éner-
Eie est de 100 keV. L'intensité, rétrodiffusée jusqu'i une certaine
profondeur %, est analysée en énergie avec un monocanal selon le sché-
ma de bloc de la fig. 8. Généralement, on &tudie une zone mince jus-
qu'a 500 g ou bien 1000 g. Nous essayona d'&viter l'effet planaire,
qui augmente légérement la largeur du puits et le rend, ep plus, asy-
métrique. Nous faisons, pour cette raison, le balayage angulaire dans
un plan ("tilting plane™ ,qui est incliné a 10° par rapport i un des
plans principaux caractéristiques de la capalisation planaire {voir
fig. 13). La campafaison entre 1'expérience et la théorie est alors

possible.

Nous pous intéressons seulement 4 la canalisation axiale. Les paramé-
tres caractéristiques sont l'angle critique “@ et le rendement mini-
mal y , calculds sur la base du modéle de Lindhard /43/ qui, le pre-
mier, a démontré 1l'influence du réseasu cristallin eur le parcours d'un
ion canaligé. Noua discutons briévement de quelques notions et concepts
de la canalisation en dérivant la formule de Lindhard pour 1l'angle ca-
ractérigtique, qui détermine le domaine d'existence de l'effet, et
comparons nos -résultate avee les prédietions théoriques & 1'aide d'un

formalisme plus raffiné comgu par Barrett /44/.

A 1'aide d'un modéle de structure, l'anisotropie du réseau cristallin
simple devient évidente lorsque la direction d'observation esf_parél-
léle 4 1'un des axes principaux & petit indice. Les atomes sont alignés
selon des chalnes et se recouvrent complétement. Ces chainqs forment
des capaux et, en plus, un ensemble de plans paralléles. Cette division
caractéristique du réseau en chaines et plans disparait d€ji aprés une
faible rotation de quelques degrés d'un modéle de structure et la dis-
tribution atomique parait de plus en plus aldatoire, comme dams de la

matiére amorphe.
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T=-72°C
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Fig. 16 Canalisation < 00.1> de la glace
x = 0a 1000 %

J 00 keV  H —e glace <1000>
] Te -80°C

% 2 5 e

Fig, 17 Canalisation <10.02> de la glace
x = 0 1000 %
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Une particule dont la trajectoire est presque paralléle & lfaxe d'un
canal W< v, et qui reste prés de l'axe de celui-ci g> ¢ c (g est la
distance entre 1l'ion et la chaine), subit un potentiel moyen U(g )
continu qui ne contient pas de termes reflétant la périodicité du ré-
seau le long du canal. La trajectoire est alors trés peu courbée,
sans changement brusque de direction. L'angle et la distance d'appro-

che critiques y_ et ¢ _ sont relids l'un & 1'autre.

Imaginons une particule canalis@e (pour laquelle Ye<l et ainsi siny
¥ ¥) se heurtant & la barridre de potentiel d'une chaine. Son impul-
sion transversale est p; = posinw » 1'énergie correspondante E, =

pi /2111 = Eosinzw . Classiquement, l'angle maximal eritique y_ est dé-
terminé par la hauteur de la barriére U( pc) en tenant compte de la

2
. . . _ - . Ainsi :
conservation de 1'&nergie: U( 9c) = E:‘Lc Eo v, Ainsi, nous trouvons

- W1
¥, = (u({ qc)/Eo) (8)

VJ’C limite le domaine de validité de ce modéle, dit modéle continu,
qui utilise 1l'approximation des potentiels moyens de chaines U(? ).

L'expression de Lindhard pour une chaine statique de périodicité 4, va-
lable pour P90 est:

+ @ 2 ¢
Z.Z. e
1 ’2 2 = “1%9 *r "2
Us(9)=af\'(x+p ) dx T =5 ln{(q ¥+ 1) (9)
-

Le rayon d'&cran est pp F 0.8853 a°/221/

3 pour la diffusion d'un pro-
ton (a = 0.529 R est le rayon de Bohr), C'={3)l-al.f.est de 0.23 & pour z,
Pour W= Wc onag= pc'v anpe Nous obtenons ainsi (3 un facteur mul-

tiplicatif prés) l'angle caractéristique de Lindhard noté en général Wl

2

2Z2.Z. e
1 I S 0
v.T oy —F ) (10)

o
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valable dans le domaine de haute &nergie Eé> E'= 2Z122e2d/a,§F (E'=
15,7 keV selon l'axe c de la glace). Si, par l'effet des vibrations
thermiques ou des défauts de structure E; devient suffisamment grande
et sinsi p « Por la particule s'approche du coeur de la chaine, off
lea centres de diffusion individuels devienment apparents et les

chocs successifs ne sont plus corrélés. Alors, l'énergie transversale
E, ntest plus conservée; elle augmente et rend la trajectoire insta-

ble. La particule sort duv canal, elle est décanalisge.

Résumona les résultats principaux de la théorie de Lindhard: Elle pré-
dit la relation “% a:(zlzzlzod)l selon laquelle l'angle caractéris-
tique dépend dea nombres de charges dgs noyaux de 1'ion Zl et de la
cible Z,, 1'énergie E_ du projectile et la périodicité de la chaine d.
Ce comportement est expérimentalement confirmé et l'approximation du
potentiel continu de chaine est valable. Cependant, les mesures de
1tangle V@ coincident seulement 3 un facteur C prés avec l'angle de
Lindhard: wa =C yrl, ¢ étant un facteur entre 0.5 et 2, qui est a
adapter pour chaque expérience et chaque direction empiriquement. Cette
circonstance s'explique par le fait que le modéle de Lindhard utilise
1*approximation du réseau cristallin par des chaines statiques sans te-

nir compte des vibrations thermigues.

La constante empirique de Lindhard peut €tre calculée avec 1l'expression

analytique de Barrett /ub/

——)¥, = Cy,; an

résultant de 1l'adaptation des résultats de simulation de Monte-Carlo &
ceux obtenus expérimentalement dans up cristal de tungsten. Cette for-
mule est dérivée pour un réseau & 3 dimensions et elle a &té prouvée
dans différentes structures cubiques (sc, fcc, Dec et celle du diamant).
Elle est en accord quantitatif avec les mesures dans de nombreux métaux
semi-conducteurs et isolants /61/. Pour les jons H' et He' d'une énercie

entre 0.5 MeV et 10 MeV la marge d'incertitude est de 10 % (3 peu d'ex-
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ceptions prés). k et m sont des paramétres adaptables, vrl est l'angle
de Lindhard et fS est une fonction tabulde décrivant l'effet d'éecran
dans le potentiel continu de chaine. Le comportement canalisant d'une
chaine dynamique, soumise 3 des vibrations dfune amplitude moyenne i

4

du cas de la chaine statique dont le potentiel continu US est calculé

une dimension perpendiculaire 3 la chaine <:ui:> » sfobtient en partant

en approchant la fonction de Thomas-Fermi par celle d'un potentiel de

type Molikére

3
@ (rfage) = Z“i exp( f3; -53; ) (12)

iel
(o] = [o.1, 0.55, 0.35] et [ A,]= [6.0, 1.2, 0.3] . on gsfinic
L2 ]
qb(v 92+x2/aTF) 3 ¢
dx =:§:§. K (3, — (13)
1 O 1 4a
N \/92 L2 e v

Ko est la fonction modifiée de Bessel. Nous trouvons une expression du

fs { qfaTF) :

potentiel de chaine en relation avec l'angle de Lindhard ¥

2 P, 9
U = (2L /) £ ) = 5 v fs(aTF) (14)

L'angle critique est finalement donné par

u% = \‘Us( Pc)/Eo = fi( ?c) wl (15)

et l'adaptation des calculs de Monte-Carlo & l'expérience spécifie:

Yk w Tk e 90w (16)

G =M <u§_.>l {17)
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Dans les deux domaines d'Energie, on ai k &= 0.80, m = 1,2 si Eo > gt
et k = 0,72, m = 1.0 si Eo < E', Les relations ci-dessus sont purement
empiriques et il n'existe pas de modile 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 !P', est toujours plus petit que lfangle caractéristi-
que wa, alors, la distance cr1t1que d'approche dépend principalement

3

de l'amplitude de vibration <:u > °, ce qui remplace l'hypothése anté-

rieure de Lindhard 9c~ 3rp*

La majorité des mesures ainsi que nos propres observations appartiepnent
au domaine de haute &nergie E°> E', dans lequel la validité de la for-
nule de Barrett (k = 0.80 et m = 1.2) est souvent vérifige. En plus,

les calculs ne différent 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 3 notre €nergie de 100 keV,

Sur la base du formalisme de Barrett, nous calculons les valeurs selon
les axes a et ¢ de la glace hexagonale, dennées dans le tableau sui-
vant. Nous remplagons le cristal par son sous-réseau d'oxygéne sans te-
nir compte des atomes d'hydrogéne dont le comportement canalisant est

faible, comme nous le montrons ci-apres.

Les calculs sont faits en utilisant les valeurs suivantes. L'amplitude

i

rayons X par Zajac /60/ (-100°c < T< 0°C) ,d tautre part, par diffraction

de vibration <:ui:> a 8t& mesurée, d'une part, par diffraction de

de neutrons par Lonsdale /217 (T = -50°C et -150°C). Sur la base de

la th8orie de Debye, qui donne pour un cristal monoatomique

<ui>=% ngﬁl +} udu-cstF(e—) (18)

an peut approcher la fonction F(e } par une droite, donnant une erreur

relative infé€rieure & 0.02? au-dessus de la température T > 0.6§ =-158%¢c
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(8 glace = -81°¢)*® Nos valeurs sont ainsi interpolées ou extrapclées.
On obtient pour la canalisation le long < 00,1>: <y ::! = 0.25 §
{réf, de Zajac) respectivement <u >£ = 9.17 & (ref. de Lonsdale),

dc = -g = 3.87 R, et pour la canallsatmn le long <10.0> : <u >l =
0.17 & (véf, de Zajac) respect1vemen't:~-.’.u§>1 = 0.16 R (réf. de Lons-
dale), d_ = a = 4.50 R. Les valeurs k = 0.80, m = 1.2 et agp = 0.23 g

sont valables pour les deux axes,

axe cristallin <00.1> <10.0>
température °c) -72 -80

¥ (°) mesure 0.85 ¥ g.10 - 0.70 ¥ 0,10

¥, (°7 (Lindhard) 2, =8 1,4 1.25

¥ (°) (Barrett) z, =8 0.80(a), 0.95(b) | 0.85(a), 0.85(b)

¥y ) (Gemmel1)

.85(a} -
chaine diatemique 0.85¢(

Tableau 7 Comparaison des angles W! expérimentaux et thécriques de

la glace hexagonale. Le calcul est basé sur 1'amplitude

H

dale (b). Les &quations utilisfes sont: Lindhard ~ No 10,
Barrett - No 11,
Gemmel - No 19.

des vibrations<ui> mesurée par Zajac (a) et par Lons-

profondeur de rétrodiffusion = 1000 g _
Plan de balayage: 10° par rapport {0,1,1,0}
nombre des couches superficielles amorphes: <5

Ltangle lp'; de la derniére ligne du tableau est calculé en tenant comp-
te, en plus, du sous-réseau d'hydrogéne. Une contribution des atomes
d'hydrogéne peut seulement se manifester le long de l'axe ¢ dans lequel
des chaines diatomiques, composées d'oxygéne {périodicitd &0 s 3.67 &)
et d'hydrogéne (périodicité EH = 7.3% &) sont situdes dans les coins de
1'hexagone, comme le montre la fig. 18. Selon < 10.0>, l'angle W;
n'est déterming que par les atomes d'oxygéoe parce que, dans cette di-
rection, toutes les chaines gsont moncatomiques et le pouvoir canalisant

des chaines purement hydrogéniques est limité 5 un angle d'incidence

% tmerican Inst. of Phys. Handbook, 3. ed., 1972, p. 4-115
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8gal & environ la meitié de celui dfune chaine 0.
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Ce résultat coincide 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'hydrogéne & la canalisation. Leurs vibrations ther-
miques sont assez marquées dans la glace, l'amplitude moyenne &tant de

0.5 % & -80°C 1e long de la liaison 0-0 (tableau No 8). Elle pourrait

€tre trop grande pour que les noyaux dthydrogéne puissent former un po-
tentiel de chaine s'ajoutant & celui du réseau d'oxygéne 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 {&quation 10)pour un réseau statique s'explique par le

fait que l'angle critique dépend aussi appréciablement des vibrations
du réseau, qui modifient le potentiel de chaine jusqu'i la distance
dYapproche pc {voir par ex. le travail d'Anderson et feldman /49/ dans

le cas d&j3 bien &tudié du tungsten).

Pour l'axe a, 1'&cart entre l'expérience {0.70 ! 0.10)° et le calcul
(0.85%) dépasse 1&gérement la marge d'erreur. Ceci s'explique par le
fait que 1l'approximation du potentiel réel du réseau cristallin par
une seule chaine isol&e n'est plus absolument valable. 11 intervient
1'effet de 1'ensemble de chaines qui entourent le canal qui a, pour

< 10,02, la forme d'un hexagone irrégulier.

Temp. (K) 263 253 243 m 23 213 203 193 183 173

Oxygen, Thermal

Normal to ¢ axis 0,289 0.283 21T 0.2 0.364. 0.257 0.250 0.243 023 0.128
Paraliel to ¢ axis 0207 0.202 0197 0.19%4 0188 0183 0177 0173 0.167 0.166
Hydrogen, Thermal .

Nommal to ¢ axis 0271 0164 02332 025 0,244 0240 0229 022 0214 0206
Panaliel to ¢ axis 029 0.224 0.I8 0213 0206 020 0.193 0187 0.17% 0.1712
Parallel to O—O line 0617 0598 0588 0.53 0.556 0538 054 0508 0495 0.478
Normal to O—O line 0215 0211 0201 0.195 0.19 0.183 0.175 0.166 0.157 0.149
Hydrogen, Toral

Normal to O—O0 line 0176 0.272 .0.269 0.263 0.258 0.246 0.244 0242 0236 0.0
Panfidd to O—O line 0643 0625 0:611 0592 0.587 0.584 0.552 0.542 0.526 o030

Tableau 8 Amplitude (rms) en R des vibrations thermiques et totales
de la glace selon Zajac /60/. Les vibrations totales com-
prennent, en plus des vibrations thermiques, celles du
point zére
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4,3. Rendement minimal

.Revenons maintenant en détail au rendement minimal., Il dépend de lz pro-
fondeur et est défini par:

N (x)

X(x) :-N.S.(.;.). {29)
a

Hc(x} est le taux de rétrodiffusion § la prefondeur x du faisceau alignZ,
et Na(X) le teux pour une direction aléateire. Le spectre carrespondant

A une zone &troite en profondeur (par ex. de 100 & 500 ) est enregistré
dans les 20 canaux au-dessous de la limite supérieure de l'&nergie. lous
avons 8tudié la canalisation axiale paralléle aux axes cristallographi-
ques a et c. Pour ce dernier, la section du canal forme un hexagone ré-
gulier dont les coins se composent de <chalnes contenant alternativement
des atomes d'oxygéne et d'hydrogéne. Chaque cOté de 1'hexagone est occu-
pé par deux chalnes apériadiques d'hydrogéne avec une distance moyenne

de 7.3u4 .

Dans la fig. 18, les vibrations thermiques et les ravens d'écran sont
P, 8 P .
indiqués. Le choc proton- 0 est décrit au moyen du rayon de Thomas-Fermi.

Ce dernier est donné par

2/3 +

App = 0.BES3 a, /( Zl 22/3 )1 (21)

2

Pour le choc proton-lﬁ, le rayon de Thomas-Fermi n'est plus défini. Nous
avons & traiter le cas particulier d'une collision €lastique de deux par-
ticules identiques. L'angle dans le systéme du laboratoire 8 vaut la

moiti& de celui 8 dans le systéme du centre de masse; la relation entre

les sections efficaces Elastiques est donnée par:
0(8) = &(8") ucosd g' = 28 (22)

L'angle § est petit pour la diffusion avec un paramétre d'impact ¢ = )

alors §<<l et cos8 = 1. Il s'ensuit que (8 ) = 42'(8"). Paur le choc
1 .

preton-"H, nous prencns le premier rayon de Bohr a = 0.52§ 8 comme raven

d'Ecran.
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Barrett a proposé en 1971 /44/ une formule pour le rendement minimal en
s2 basant sur des simulations par des méthodes de Monte-Carlo de trajec-
toires de particules &nergétiques dans un cristal. 8i la divergence du
faisceau est notée 4, on a la formule suivante:
2 . 2
n{ C4)<uy> + C'(d) ap )

X =n T (23)

p . : . . . . .
<u2>: carré moyen de l'amplitude de vibration thermique perpendiculai-
re a4 la chaline, <u§> =2 v:ui)

- 2 - 2
F : surface du canal, f‘<10'0>- 1,1 8 et F<00.1>- 17.5 %
n i nombre d'atomes appartenant au canal (n = 2 le long des axes a, c)

Si 4= 0%, il propose € (0%°) = 3.0 Y 0.2 et ' (0®) = 0.2 ¥ 0.1,

Etablissons un tableau pour les valeurs thioriques de Y calculées avec

la formule de Barrett en ne tenant compte, pour le moment, que des chal-
nes d'oxygéne., La colonne * correspond aux valeurs de vibrations thermi-
ques de Lonsdale /21/ (obtenues par diffraction de neutrons) et la colon-

ne #*% & celles de Zajac /60/ (obtenues par diffraction de rayons X).

T (%) X (1079
<10.0> . <00.1%>
&« fete -3 [ 3
- 80 7.4 8.4 6.2 13.1
-120 6.3 6.4 5.3 10.1
-150 5.5 4.9 u.6 7.8
-180 4.7 3.4 3.8 5.5

Tableau 8 Rendement minimal le long des axes <10.02> et <00.1>
calculé avec la formule de Barrett (* et *% voir texte)
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En ce qui concerne les atomes d'hydrogéne, on peut dire qu'ils ont uni-
quement un effet décanalisant. L'angle de diffusion & proton—lH est

< 900, si bien que 1l'on n'observe pas de proten rétrodiffusé par un
seul choc. & on considére les atomes d'hydrogéne de la glace, gui ont
de grandes amplitudes de vibration (0.5 X) dans les régions entre les
chaines d'oxygéne, on n'a qu'une faible section efficace de Rutherford
& cause du 22, mais ils agissent directement et stochastiquement sur
une partie importante des trajectoires, c'est-f-dire sur toutes celles
qui ne sont pas "hypercanalisdes" et peuvent passer d'un canal & 1l'au-
tre. Cet effet est difficile i estimer et nous pensons expliquer la
différence entre les valeurs théoriques et les valeurs expérimentales

données dans les tableaux ci-dessous.

At est le temps qui sfpare la préparation de la surface de la mesure.

Ces spectres ont €t€ mesurds avec une dose d'irraaiation telle que les
dégdts de radiation peuvent &tre 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 y le long
< 00,13, l'amplitude de vibration, indiquée par Zajac, domnne des va-—

leurs deux fois trop grandes.

Canal No. X (10-2)
Sp:tg:cm dtn) TC %) da i 100-500 §
073 1 -1 105 115 651
073 1 -1 111 11§ 5
077 0.5 - 75 107 116 8
077 0.5 - 75 112 115 7
088 0.5 * -153 100 116 &
088 0.5 % -153 107 115 s
183 0.5 -125 107 112 s
165 - - 85 105 114 8

Tableau 10 Rendement minimal de la canalisation axiale < 10.0>
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Canal No. -2
X0 7
Spectre | gt 1( %)
: de ! 100-500 &
730 - - 88 110 121 81

008 - - 80 107 120 6
009 0.5 125 116 119 4
102 119 5
016 - -125 104 115 6
024 - -125 100 119 6
116 118 5
006 22 -125 110 116 7
010 18 -125 108 114 5
011 46 -125 114 120 6
033 16 -125 114 117 7
034 0.5 -135 100 18 5
‘ 114 116 u
035 1.5 -150 100 117 5

Tableau 11 Rendement minimal de la canalisation axiale < 00.1>

Relevons encore que les différences plus petites que 0,02 entre les va-
leurs th8oriques et expérimentales du rendement minimal ne s'expliquent
pas par les dislocations &ventuelles qui ne peuvent produire un effet
sensible que pour des concentrations de ltordre de l()i'mcm-2 selon la
formule dérivée par Quéré /64/

bd

A= (—TE g (24)

leZ2e
A est le diamétre d'une zone cylindrique autour de la dislocation,
dans laquelle la dé&canalisation est trés probable, b le vecteur de Bur-
ger, d la périodicité du réseau le long de l'axe de canalisation et ot
une constante caract&ristique du type de dislocation {dislocation-coin

ou dislocation en vis).
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Nous eatimons, dans notre cas, un rayon critique de ltordre de 1% £ =%
: 16 . R 2
trouvons pour une concentration de 107 dislocations/cm” une augmerta-

tion dy~ 0.5 %.

Mais la structure mosalque de blocs de dimensions de 10-3 a 10'“cm 12-
gérement désorientés selon des petits angles {environ 10-3 degrés)
peut jouer un certain rile; notons que nous n’avons pas la possibilité
de travailler avec un faisceau qui soit de la dimenaion d'un de ces

blocs.

Fig. 18 Canal de la glace I observé le long < 00.1>

h

Cercle traitilié
Amplitude moyenne de vibration /21/
Cercle plein

Rayon de Thomaz-Fermi de 1l'oxygéne {(grand cerale’
Rayon de Bohr de 1'hydrogdne (petit cercia)
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.4, DEpgdts de radiarion

Exaninons maintenant les dégite de radiatien qué 1s faiscsau de pro-
tons produit dans la glace. Ls sensibilit& du cristal est considérs-
blement plus grande pour une température inférieure & -15¢° ¢ que
pour des températures comprisee entre -100° ¢ et -150° C. La figure 19
illustre clairement ceci. Les dégats 3tudiés entre -150° ¢ et -185° ¢
seront discutés en dé&tail dans le chapitre 4.6. qui est réservé eu
comportement 3 basse température.

Les dégats de radiation omt &t& &tudiés 5 1'aide de 1'amalyseur mono-
canal, Nous avons choisi une fenétre d'analyse correepondant i des
protous rétrodiffusés & wne profondeur comprise entrsz 100 % et 2u00 &,
L'augmentation du rendement minimal par unitZ de dose pour une tempd-
rature comprise entre -100° € et -150% € est relativement comstante

et elle vaut:

2 1

dx -
—=1,2 10
4q proten/canal

Pour des températures plus basses, wme dose plus petite qufun proton par
canal rend le cristal complZtement désordomné par rapport & la camall-
sation puisque y est alors voigin de 1.

lious pouvons supposer que les dégats produits par les chocs &lasti-
ques primaires des protons et secondaires des atomes de recul consis-
tent principalement en des paires de Frenkel. Ces défauts, plus exac-
tement les atomes intepstitiels, ont un effet trés msarqué sur la cana-
lisation puisqu'ils "bouchent™ les canaux dans la zone délimité&e par
les chaines atomiques (woir la fig. 21); 1l'effet qu'ils auront sera
Zone environ 100 fois plus important que celui des lacunes.
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X4
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-l-o"""_-_‘._
¥
,7‘( H" ——=<1000>

081 /{
061 / _170°¢
0.4 /;{

H -110°C
0.21 / 1FC

fm—a e S l
00 v . v . r . v . r.

0 0.2 04 056 0.8

(H'Icanal)

PFig., 19 Dégéts de radiation & différentes températures
révélés par l'augmentation du rendement minimal
en fonction de la dose d'irradiation

fx = 100 3 2400 §)

H — glace < 000>
x4 T=-170°C
041
0.2
oo 002 0.03 H'canal

rig. 20 D&gats de radiation & basse température et pour
de faibles doses

(x = 200 & o0 §)
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Selon Bggh /45/, nous pouvons grossidrement estimer prés de la surface

la densit@ n' des centres de diffusion situds hors des chaines:

n' xX-x oil X' avee di&fauts (25)
n 1l-x

X sans défauts

Des mesures de double canalisation avec un faisceau de He' de 1 MeV
permettent & Appleton /65/ d'observer dans du tungst@ne une variation
du rendement minimal de 1.5 10_2 pour une dose de leolu He+/cm2. Nous
voyons donc que la glace est beaucoup plus sensible que les mé&taux aux
dégats de radiation, Cela s'explique bien si 1'on pense que 1'&nergie
de liaison protonique de la glace n'est que de 0.5 eV, alors qu'elle

est de quelques ¢V dans les métaux.

aléatoire (~1%)

— LSS

S canalis€ °
—— w = O *

02-0.4 R

Tig. 21 Composantes canalisd@e et alEatoire d'un faisceau aligné
S=E- f-
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4,5, Surface de la place

La comparaison entre les valeurs théorigues et expérimentales du ren-
dement minimal montre que la glace qui sublime présente une surface

complétement ordonnée.

Une couche amerphe aurait pour conséquence un effet décanalisant,
c'est-d-dire une angmentation du rendement minimal.Lindhard /47/ pro-
pose la formule suivante sans tenir compte de l'effet d'écran des
couches &lectromiques: 2

Z.Z,.e
dy = E n.w (-—l—-?— )2/ F (26)
E vy

s
avec n_ = nombre d'atemes de type s par canal

-3
On calcule pour une monocouche désordonnée dleau Ay = 2.5 10 ~. Une

dizaine de couches d'ean correspondrait a 2.5 10-2. Cette valevr se-
rait déja trop grande, &étant donné la faible différence entre les va-

leurs théoriques et expérimentales du rendement minimal.

Voyons les informations gue nos spectres peuvent nous domnner & ce su-
jet, L'étalonnage de l'abscisse des spectres suivants est de 0.552
keV/canal. Chaque spectre correspond 3 15 points différents de la
surface, le diamétre du faisceau &tant de 0.5 mm. Les spectres et le
rendement minimal sont lissé&s & 1'Taide d'un ordinateur /56/ pour ré-
duire les fluctnations statistiques. Le cristal, dont la surface est
préparée A environ -80°¢ est refroidi avec ume vitesse de 1'ordre de
1 & 5 /min.

Les spectres canalisés présenteﬁt un pie 3 1'endroit de la surface
qui rend compte du désordre superficiel et des "t&tes" des chaines 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-a-
dire le nombre de centres de diffusion par c:m2 par la formule de Ru-

therfard.

N=N ——nddf2 (2™
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dir. alegtoire

|_dir canalisée

—
- —
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Fig. 22

£

Modification dhm spectre canalisé par une couche superfi-
cielle amorphe. Pic de la surface

a:
b :

spectre canalisé sans désordre superficiel
pic de la surface et spectre canalisé modifié
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Une variante de cette méthode consiste 4 comparer l'aire de ce pic
avec l'aire de la partie du spectre aldatoire correspondant & une
profondeur donnée 4 x prés de la surface, c'est-a-dire 13 ci les
sections efficaces de Rutherford ne sont pas encore modifies par
des effets de diffusion multiple. L'aire du pic doit en fait &tre
séparée du spectre de la matrice; ceci se fait par des procédds gqui

seront expliqués dans la thdse en préparation /56/.

Les pics caractéristiques de la surface dans nos spectres correspondent
d moins de 5 couches désordonnées. Nous pouvens donc dire gu'une diffé-
rence d'environ 0.0l 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 plutdt en chercher
la raison dans les valeurs des coefficients C et C' de la formule de

Barrett, quand on l'applique & notre cas particulier ou dans les va-

leurs des amplitudes de vibrations utilisées.

Quant & la structure mosalque, on ne peut pas la déterminer par canali-
sation mais, comme nous l*avons vu sous 4.3., elle peut avoir une cer-

. . : fem s -2
taine influence que nous estimong &tre inférieure 3 1 x 10 .

Nous avons choisi d'Studier la glace surtout aux treis températures

suivantes:
o . - R :
T = =-125"C, i.e. env, 16° au-dessus de BP (8vaporation faible:
env. 1 couche/h)
o ; .
T = -150" C, i.e. env. 20° au-dessous de Br (température de
transition pour ¥ )
T = -180° c, i.e., env, 50° au-dessous de Br (température min.

ohtenable)

Indiquons d&jd ici que l'essentiel du chapitre est résumé dans le

dernier paragraphe.
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Résumons sous forme de tableau les fig, 23, 2U4 et 25 qui représentent
la condensation naturelle sur la face basale en fonction du temps de

stockage; a, b, ¢ et d représentent des spectres canalisés.

fig. 1(°¢) a (h) b(h) c(h) d(h)
23 -12% 0 43 - -
24 -159 0 22 46 69.5
25 ~174 1] 16 40 63

Tableau 12 Condensation naturelle sur la face bhasale

AT= «12500, la surface ne change souvent pratiquement pas. Elle reste
complétement ordonnée. Ceci est par ex., confirmé par le spectre No 10
du tableau 11, qui montre qu'aprés 18 h de stockage XY= d.OS prés de la
surface. Ceci indique avec siireté qu'il n'existe pas de transition de
phase (par ex. hexagonale-cubique) puisqu'lune structure cubique sur la
face basale exigerait x(cubique) = 1.5y {(hexagonal) di au fait que 1la
surface du canal Fcub = Fhexfl.s. Notons que, pour les faces latérales,
X ne devrait pas changer quelle que soit la structure - hexagonale ou
cubique. Cependant, nos mesures montrent parfois, méme sur les faces
latérales, une aughmentation 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 & la structure
cubique ('Xcub = 0.09) de la face basale. Donc, il faut en conclure que
1'augmentation de y dépend principalement des conditions du vide et ne

s'explique pas par la présence d'une pellicule de glace cubique.

Nous expliquons la légére détérioration du y de la courbe b de la
fig. 23 (u3 h aprés a) par une augmentation de la rugosité de la sur-
face avec le temps et aussi par une trds faible contamination que
1'on ne peut &éviter et qui est due @ l'adsorption de tous les gaz
dont la tension de vapeur est supérieure 3 la pression dans la cham-
bre (Sx10_7Torr). 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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‘L.m 2000 0

A 4 3odhahy

100 keV  H'— glace <0001>
T=-125°C -

dléatoire =

i & 1y

0.0

Fig. 23

N° canat

Face basale de la glsce hexagonalg en fonction du temps e
stockage & la température de -125 C, & laquelle la conden-
sation naturelle peut gtre exciue

Spectres alignés aprés préparation de la surface

a: Ghn
b: uah
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--’@- 2000 0

100 ke H — glace <0001>
T=-150°C

10°;

3 - aleatoire

L gummn LM S g T a2 T v —— T

0
00 oo 200

i ; ’ -
Fig. 2u Condens§t10n natugelle de vapeur d'eau sur de la glace hexa
gonale a T = -150°C

Spectrea alignés aprés préparation de la surface

a: ¢ ®
b:22 h
c: 46 h
4:69,5h
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100 keV

H'— glace <0001>
T=-174°C

aleatoire

3

0.51

Condensation natugelle de vapeur d'eau sur de la glace haxa-
gonale & T = -l C

Spectres alignés aprés préparation de la surface
: Oh
: 16 h
: 40 h
: 63 h

an o

T

100 -
" N° canal

200
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;

AT= —150°C, nous voyons sur la fig. 24 un comportement tout & fait
différent. Un "3tat stationnaire’ est attq}nt aprés 22 h d&ji. Ensui-
te, les changements ne sont que trés faibles. Oes mesures de contrdle
de la pellicule adsorb&e indiquent une contamination de 10 % par rep-
port & l'eau condensée, ce qui pourrait expliquer 1'augmentation du
Xmin
que 1'&tat superficiel & plus long terme - jusqu'i 70 h - ne change

= 0.20 aprés 22 h de stockage, mais qui n'explique pas le fait
que trés peu.

ATS= -l'MoC, la fig. 25 montre des couches adsorbdes sans structure
déja aprés 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:

- & T = -125°¢ une surface ‘cristalline hexagonale bien ordonnée

1
-]

T = -150°C une surface cristalline sur laquelle des vapeurs d'eau
condensent selon une structure encore fortement ordonnée { X {canal
No 105) = 0.22 fig. 24, courbe c aprés 46 h). Nous avons donc

dxf 4+ = 3.3 10'3h'l, c'est-é-dire moins de 1.5 couches amorphes
par heure, alors que nous savons qu'il s'en est déposé au moins 3.
I1 s'agit probablement de l'&pitaxie hexagonale, parce qu'aucune dif-
férence du rendement minimal n'a &té mise en &vidence dans les films
déposés sur les faces basale et laté&rales. Ce résultat est contraire
au fait qu'une pellicule cubique sur le cristal changerait le rende-
ment minimal selon < 00.1>, mais pas selon < 10.02>. Oe plus, les
puits planaires du film sont peu profonds & cause du désordre

Xplan ¥ 0.80) et ils ressemblent fortement sux puits planaires de
la structure hexagonale. Nous trouvons par ex. le méme rapport

X{O,l,.l-.,u} 4 X{l,l,ﬁ,o} pour les puits correspondants du film,
mesurés aux memes angles { et Y que les puits planaires hexagonaux.
Capendant, on devrait attendre ume profondeur différente entre les
puits des plans {1,1,5,0} et ceux des plans correspendants de la

structure cubique. Seuls ces derniers sont &quidistaots (d = af2(3)1,
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alors que les plans [1,1,5,0] sont séparés par des distances al-
ternatives dldzdl"' ( dl = alsi, d2 = a/2(3)E J. Quelle que seit
structure hexsgonale ou cubique, nous constatons toujours un ecertain
désordre, probablement di & la contamination. A cause de cela, la
canalisation ne permet pas d'exclure avec siireté l'ordre cubique,
qui est souvent trouvé 3 cette température par les mesures de dif-
fraction d'&lectrons résumées par ex. par Kumai /66/. Nous pensons
que des iméges de "blocking" seraient plus efficaces pour détermi-

ner la structure exacte.

a, - " .
AT = -174°C, les couches adsorbées ne présentent aucune structure ot
nous les considérons donc comme "amorphes", probablement composées des

microcristallites désorientés les uns par rapport aux autres.

Pour mieux &tudier ceci, nous avons rapidement condensé depuis llexté-
rieur sur la face basale du cristal des couches de quelques milliers
d'Angstroms (env, 5000 R). 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 €tait d'environ 5 monocouches/sec, c'est-8-dire 10 fois
plus grande par repport su flux des gaz résiduels arrivent & la surfa-
ce. L'introduction des vapeurs d'eau se faisait par une vanne fine re-
lide & 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 (C.R.).

ATS= -;ZSOC, les mesures de la fip. 26 confirment l'existence d'un
dépdt fortement criatallin ( X (canal No 115) = 0.07), mais dont nous
ne pouvons pas préciser exactement la structure, probablement hexago-
nale. Dans le film, nous trouvons & nouvesu des puits plansires prati-
quement identiques 5 ceux du cristal hexagonal. De plus, la valeur Je

;rmin = 0.07 est trés proche de celle de la structure hexagonale.
Pour les mesures a' et b', notons que les conditions initiales de la
surface avant la C.R. &tsient nettement moins bomnnes et cela se tra-
duit par un ordre moins gramd. Ceci montre bien que l'@pitexie compls-
te ne peut £tre espérée qu'avec une surface de départ parfaitement

propre.
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Fig. 26

Condensation rapide ordonnég de la vapeur d'eau sur de la
glace hexagonale 8 T = -125 C

Epaisseur du d&pstr: 5000 (pour les deux sdries a, b et at,b')
Spectres alignés avant la déposition: a, a'
Spectres alignés aprés la déposition: b, b'

La surface du spectre a' mesuré 4,5 h aprés préparation est
faihlement contaminée
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Fig. 27 Réordination & T = ~186°C d'une couche presque amorthe

dens&e rapidement; &paisseur: ~ 250

Spectres alignés

avant la déposition: a
aprés la déposition: b
aprés 3 h de réordination: ¢
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Fig. 28 Réordination & T = -150°¢ sur la couche condensde rapidement;
épaisseur: w~ 200

Spectres alignée avant la déposition

aprés la déposition

aprés 21 h de stockage:

aprés 43 h de stockage:

aprés 64.h de stockage:

.
[ I~ I - -1}
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Fig. 29 Réordination & T = -135°C d'une couche condensée rapidement;

épaisseur: & 5000

Spectres alignés 0 h apr3s la déposition: a

7h
7h

aprés la déposition: b
aprés la déposition
(meilleurs points} : c
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. o avant aprés
fig, T(C) C.R. C.R. stockage (h) surface
o]
26 -125 a b - propre
a' b’ contaminée
27 -150% a b c (3 couche
d'env. 250 %
28 -150° a b e (21) couche
a (43) d'env. 200 %
e (64)
29 -125° - a b (7 inhomegéne
c {7 meilleurs points

Tableau 13 Condensation rapide {C.R.) sur la face basale

ATS= -150°C, la fig. 27 montre une pellicule presque complétement
amorphe ( X #* 0.80). Ce comportement est différent de celui observé
dans le cas de la condensation lente. Etant dommé le fait qu'une
contamination importante peut &tre excliue, le temps s&parant la me-
sure de la préparation de la surface n'étant que d'une heure environ,
i}l faut attribuer ce comportement 3 la vitesse de déposition &levée.
Si la couche n'est pas trop &paisse, on observe d&ii aprés 3 h une
nette réordination. En effet, JXx/4t =2 10—2h-l. Cette valeur
donnerait un temps de 2 jours pour la réordination d'une couche com-

plétement amorphe ( x = 1).

Nous avons aussi observé (cf. fig. 28) un comportement différent de
la couche condensée. Elle croit d'abord pendant 1 3 ? jours au rythme
de 2 couches/h et les couches externes {cBté vide) commencent & cris-
talligser apr#s envircn 40 h. Aprés 20 h depuis ce moment-13, la cou-
che est déjad ordonnée d'une manidre appréciable et nous trouvons une
3h-1

recristallisation caractérisée par Ax /At = 4 10 » c'est-3-dj-

re 5 fois plus petite que celle trouvée ci-dessus.
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Enfin, sur la fig. 29, la recristallisation a été étudiée pré&s du
point de roséas. A cette température (T = -135°C), oil la surface ne

- sublime pas, les variations de )y doivent &tre attribudes & de la ré-
ordinatien. Le spectre b domne AYx/A4t = (1-2) 10-2h‘1. En cheisis-
sant particulidrement bien les points de mesure sur le cristal,
ctest-d-dire ofi la réordinatien est la plus avancée, hous avons cb-
temu la courbe c. Nous constatons que la surface devient trés inho-
mogéne, puisque nous observons non seulement des domaines caracté-

risés par une trés forte réordination, mais aussi des endroits pour

lasquels la réordination est pratiquement inexistante.

En conclusion, nous pouvons affirmer que la surface du cristal est

stable jusqu'a T = -180%¢ et. que la canalisation ne montre pas de

phase cristalline cubique cu amorphe dans la région prés de la sur-

face dans le domaine de temprature compris entre -80°C et -180°C.

0'autre part, les couches condensées sont partiellement désordonnées,

=
le désordre augmentant lorsqu'on abaisse la tempé&rature. Au-dessus de

o : . . s N s sam
-150"C, une recristallisation partielle existe sans ambiguité.
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-125°¢ -150% -175%
Xx(x<500 &) | 0.06 0.05 0.07
-
]
+
] hexagonale
& | structure hexagonale hexagonale sensible & la
radiation ##&%
condensation .
naturelle non oui oui
X(x<500 &) {--- 0.20 - 0.30 2 1.0
condensatian
o | rapide
1w | +
2| xtx<s008) |0.07¥o0.02 | ~o0.80 & 1.0
g |
ks
L
5 | structure hexagonal désordre considérable® | phase amorphe
3 | du d&pdt faible hexagonale ou cubique®® stable
© désordre phase amorphe méta- ou cristallites
(contami- stable désalignés
nation ?)
recristal-
lisation compléte partielle - inexistante
Tableau 1% Matrice et couches superficielles adsorbées d'un cristal de
glace Ih
Br = -133%c; Py o ° 2 10" Torr dans la chambre i réaction
2

pour la canalisation, &ventuellement d&fauts d'alignement des eris-
tallites

prouvé par des mesures de diffraction d'électrons /66/
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4,6. Effets & basse température (T < -150%¢)

La fig. 19 présente le rendement minimal en fonction de la dose et, com-
me nous 1l'avons d&j& vu, la sensibilité aux d&gdts de radiation est re-
lativement faible jusqu'a -150%. Par contre, pour des temp@ratures in-
férieures & -150°C, elle augmente d'une mani&re absolument indiscutable.
La fig. 20 montre encore mieux & quel point cette sensibilité est gran-
de. En effet, une dose d'un proton pour 100 cansux euntraine déji une
augmentation de y de 3 10-2. La dose de 0.3 proton/canal rend done le
eristal amorphe. Cette sensibilité anormele se manifeste aussi trés
clairement dans la fig. 30, ol x (T) est représenté; on remarque qu'd la
température d'environ -150% correspond un minimum tout & fait remarqua-
ble. Rappelons que la formule de Barrett {&quation 23} prédit une dépen-
dance pratiquement linéaire de y avec la température, puisque le carré
de ltamplitude moyenmne des vibratiens thermiques <u§>= 2< ui> d&croit
selon la formule 18 approximativement linfaire, si T > 0.68 = ~158%¢
(cf. p. 53).

581 le sensibilité aux dégdts de radiation €tait constante, on observe-
rait une droite dont l'ordonnée & 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 d&gats qui croit quand
la température décroit. Il ne s'agit pas simplement d'une variation brus-
que de la sensibilité & -150°C, qui est au-dessous de cette valeur & nou-
veau coustante et indépendante de la température. Cela se treduirait par
un saut brusque de X & cette température, et X (T) diminuerait 3 nouveau
{di aux vibrations thermiques r&duites) & plus basse température avec la

mZme pente que dans le domaine T > -150%.

Une explication & cette sensibilité plus grande est difficile & trouver.
On pourrait penser qu'il s'egit plutdt d'une décanalisation due & plu-
sieurs couches superficielles désordonnées. Comme nos spectres ne pré-
sentent pas de pic de la surface plus important & ces basses températu-
res et que NOUS avODs MeSuré, cammé le montre la fig. 31, un rendement
minimal plus petit & -150%¢ qu'd -175%, alers que X (-175°C) avait &td
mesuré avant x(-lSOOC), nous pouvons affirmer que cette explication

doit &tre rejetée. Une autre explication consisterait &
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supposer que les protons créent dans le cristal une charge qui ne se-
rait pas complétement neutralisée au-dessaus de -150° C, bien que 1a

surface du cristal soit, elle, neutralisée, On peut &galement rejeter
cette hypothése si on se référe aux mesures de mobilité dans la glace

d'Eckener /53/, qui indique une mobilité@ protonique g = lxlﬂ-acmzv-ls—l

aussi bien & -170° C qu'd -140° C et un maximum de 2x19™° & -255% .

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) Cengel, Riehl /55/ ant constatd un pic de la constante diélectrique
i -170° C. Ils l'expliquent par de la ferroélectricité dont la tem-
pérature de Curie serait justement de -170° ¢. Ils introduisent aus-
s5i une deuxime temp8rature de Curie & -138° ¢ pour expliquer leurs

mesures de courant de polarisation.

b) Eckener /53/ & mesuré un maximum trés prononcé de la mobilité proto-

nique & -155° ¢,

¢) Helmreich /52/ parle d'une transformation de phase induite par des
impuretés pour expliquer les anomalies de la vitesse du son qu'il
mesure 3 -120° C.

d) Matsuo /54/ et Pick /57/ indiquent une discontinuité de la chaleur
spécifique & pression constante & -170% ¢ /54/ et & -150% ¢ /57/.

On peut exprimer différemment ls forte sensibilité aux dégéts de ra-
diation. Les pertes Elastiques nuclaires, qui ne constituent gu'une
petite fraction d'eeviron 1 % de l'&nergie incidente, peuvent créer
des défauts constitués d'un etome ou bien d'une molécule dans une po-
sition interstitielle, mais leur densité est trés probablement trop
petite pour &tre ohservée. La majorité des pertes de freinage est due
aux choes inélastiques &lectroniques, qui peuvent crier des défauts

compos@s des paires électron-trou de dencité sufficante. Dans le voi-
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sinage de tels défauts, de nombreuses liaisons sont probablement rom-
pues, ce qui cause de fortes diétorsions du réseau et des déplace-
ments de molécules hors de la position d'&quilibre sur des distanc;s
comparables au rayon critique de canalisation P> 0.2 R donnant lieu
i une forte décanalisation. Ces dé&fauts ont une certaine mobilité,
qui varie fortement avec la température; elle permet la recombinaison
des paires ou la formation d'agglomérats ("clusters'"). Nos mesures
montrent une faible dépendance de la dose au-dessus dé -150°C, qui
augmente si la température descend. Ainsi, au-dessus de -1so°c, le
rétablissement du r@seau serait rapide (recombinaison presque immédia-
te), tandis qufau-dessous de -150°C, ce processus est trop lent et le

rétablissement ne se fait que partiellement.

En conclusion, nous observons une sensibilit? anormale 4 la radiation

o il s . . .
en-dessous de -150°C, qui &tait inconnue jusqu'd maintenant et qui

confirme }'existence d'anomalies caractdristiques d'une transition de

phase encore peu connue. Nous pensons que cette phase est métastable

et qu'elle est provoqude dans notre cas par l'apport d'énergie des

protons contenant une prande concentration de dafauts, car le rétablis-

sement devient trop lent & T < ~150°C.
+
x4 H —e glace <1000 >
+*
dose = 0,02 H /canal

0.16 1
0.14 -

0.12-

0.10 1

j 1 T T .
-190 -150 -110 -0 T[°c]
Fig. 30 Rendement minimal en fonction de la tempdrature
+, A, 0 : differentes séries de mesures

x = 100 & 800 §
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x [R] 2000 0

0%,
100 keV  H'—e glace <1000>

a: - 80°%C

| b: -175°C

aléataire c: -150°C E

—t
o
W
A4 aasaal bl b L AL

coups / canal

—
o
N
il i

A 1 L L [ [ L

Fig. 31 Spectres canalisés en fonction de la température.
{Le spectre b est mesurd avant le spectre c)

Dose : 2¢ (.02 I-I+Icanal
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5. CONCLUSIONS

Le but de cette premidre £tude de canalisation dans la glace &tait de
déterminer sa structure superficielle & basse température. Les mesures
prouvent qu'il est possible de préparer une surface cristalline exemp-
te de désordre par dacapage icnique et sublimation simultande. L'aire
du pic caractéristique d'une surface soigneusement préparée correspond

4 un désordre de deux monocouches superficielles seulement.

L'analyse des paramétres caractéristiques de la canalisation, yfs et x,
basde -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 déterminge par le sous-réseau o'oxy-
géne - la contribution des atomes d'hydrogéne peut &tre négligée en
bonne approximation - et que les vibrations du réseau déterminent d'une

manidre prédominante les valeurs ¢% et .

Aucun désordre intrinséque anormal n'est observé entre -70% et -185°C
pendant plusieurs jours au voisinage d'une surface fraichement préparie.
Toutes les variations des spectres canalisés s'expliquent uniquement par
la condensation de vapeur d'eau résiduelle. Une transformation spontanée
de la phase hexagonale & la phase cubique n'est pas observée d l'inter-
face solide-gaz. Elle devrait se produire préférentiellement dans la
couche superficielle si, au-dessous d'une certaine température, la phase
cubique #tait thermodynamiquement plus stable (&nergie de Gibbs plus pe-
tite}.

Une forte sensibilité aux dégits de radiation est observée au-dessous de
-150%C. Nous 1l'expliquons soit par une transition de phase, probablement
métastable provoquée par l'&nergie des protons incidents, soit par des

défauts de radiation composis des paires .&lectron-trou ou de type Fren-

kel, qui causent une forte distorsion du réseau dans leur voisinage.

De nombreuses &tudes d'analyse thermique et de diffraction ont mis en
egvidence trois structures différentes de glace dans les pellicules poly-

cristallines. Celles-ci sont déposées 3 basse température et 3 basse



rression & partir de la vapeur d'eau soit résiduelle, scit amenée de fa-
gon contrdlée de l'extérieur. Les domaines d'existence de ces phases se
chevauchent ot varient considérablement selon les auteurs: la structure
hexagonale a £té observée au-dessus de -ISOOC, la structure cubique en-
tre -75°C et -1657C et 1a phase amorphe 3 une température inférieure 3
-120%c.

La canalisation a permis d'@tudier pour la premiére fois la condensation
eristalline cohfrente (croissance &pitaxiale) 3 une température pour
laquelle de nombreuses &tudes ne font &tat que de structure amorphe.
Mais cela n'a réussi qu'aprés avoir modifié couplétement le systéme de
pompage et réduit considérablement la Qression partielle de vapeurs
condensables contenues dan. 12 gaz résiduzl, p. ex. celle de la vapeur
d'eau 3 2 10 “Torr (point de rosge: -133°C). Le taux de déposition &
basse température T < -133°C n'est que d'environ 3 monocouches/h; il
perwet d'observer la recristallisation dans la couche déposée & -135%

et -150°C aprés 3 heures déji.

La transformation du systéme de pompage a radicalement modifié la struc-

ture cristalline des couches condensées.

Avant, nous ne pouvions observer la canalisation qu-au-dessus de -90%
en &levant la température du cristal (£4T/4t = 1%/min); en 1'abaissant
4 la méme vitesse, la canalisation dispsraissait entre —1200C et -130°C
parce qu'un dépdt non ordonné se formait par condensation de la vapeur
d'ean résiduelle (~ 1 monocouche/sec).

,
Aprés, nous observons la canalisation jusqu'a -185% (température mini-

male cbtenable) et la croissance épitaxiale jusqu'a -150°¢.

Nous concluons donc que la qualité du gaz réstuuel revét une grande im-
portance pour la discussion des structures & basse température. Avec une
surface atable au-dessous de -100°C dans‘une chambre dont les parois

sont d la température ambiante, l'effet de cryosorption cause une conta-
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mination considérable, principalement d'hydrocarbures, détectable par
la rétrodiffusion dea protons, qui permet de déterminer la masse des
atomes étrangers incorporés dans le dépSt. La fraction d'impuretés at-
teint 1 8 10 % de 1l'esu déposée; elle est pratiquement indvitable avec
un systéme contenant une pompe 3@ diffusion. A basse température sur-
tout, il est important que le flux de la matiére & déposer soit grand
par rapport au flux provenant du gaz résiduel afin d'éviter 1'inclu-
sion d'impuretes adsorbées en surface. Ainsi, la contamination ne peu%
&tre exclue dans un vide poussé, 4 moins que certaines précautions
soient prises. Cela pourrait expliquer 1'absence de reproductibilité

des domaines d'existence des phases hexagonale, cubique et amorphe.

Une &tude plus poussée de la croissance cristalline & partir de la pha-
se gazeuse au-dessous de -150°C devrait Stre faite dans 1'ultravide,
soit par diffraction #lectronique , scit par canalisation, afin de dé-

terminer le domaine de stabilité des pbhases cubique et amorphe.
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