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Rksumk.- Une nouvelle simulation de la fonction de transfert des dlectrons d'£nergie initiale

Eo (5 kev w Eo w 15 kev) basde sur une analyse dnergdtique de chaque 6tape de la diffusion est

proposde pour le CEMS (Conversion Electron Mbssbauer Spectroscopy). Les rdsultats numdriques
obtenus, sont en bon accord avec (es expdriences obtenues en ICEMS (Integral Conversion

Electron M6ssbauer Spectroscopy) et avec (es rdsultats des simulations prdcddentes.

Abstract. -A novel simulation for the transfer function of high energy electrons with initial

energy Eo (5 kev
w Eo < 15 kev) based in an energy analysis of each stage of the diffusion, is

presented for CEMS (Conversion Electron Mbssbauer Spectroscopy). The numerical results are in

good agreement with ICEMS (Integral Conversion Electron M6ssbauer Spectroscopy) experimen-
tal data and with the results of previous simulations.

1. Introduction.

La spectromdtrie M6ssbauer en gdom£trie de r£flexion appelde commun£ment C-E-M-S-

(Conversion Electron M6ssbauer Spectroscopy) est une technique utile pour l'analyse des

surfaces [1, 2]. Cette technique est basde sur la ddtection des £lectrons, issus d'un processus de

conversion inteme y-£lectron et porteurs de l'information M6ssbauer. Ainsi, la connaissance

de la fonction probabiliste de transfert d'un dlectron dmis avec une dnergie initiate

Eo, h une profondeur x du solide, est ndcessaire pour la ddconvolution des spectres CEMS.

Il y a eu plusieurs traitements thdoriques du transport de l'dlectron rapide h travers la mati~re.

La forme analytique proposde par Bethe, Rose et Smith [3] et par Bothe [4], corrigde par

Cosslett et Thomas [5], a £td utilis£e par divers auteurs [6-8] pour analyser leg spectres CEMS.

Ces fonctions de transfert ne permettent pas de rendre compte des rdsultats exp£rimentaux
obtenus par CEMS [9, 10] car elles ont £td congues pour dtudier le passage d'un faisceau

d'£lectrons monocin£tiques dons l'approximation d'un mat£riau de faible dpaisseur ; elles ne

tiennent pas compte du caractbre aldatoire et pluridirectionnel de la diffusion. Par ailleurs, des

algorithmes de simulation type Monte carlo des trajectoires dlectroniques ont dtd ddveloppds
[11-13]. Liljequist [11] a propos£ deux algorithmes pour la fonction de transfert.
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Le premier, qu'il a appel£ «separated program », Waite s£par£ment les processus de

diffusion et les processus de perte d'£nergie. Dans un premier temps, cet algorithme simule

uniquement la trajectoire de I'£lectron. Les processus de diffusion qui permettent de calculer

cette trajectoire sont d£crits par la section efficace de diffusion £lastique darts l'approximation
de Bom et par le facteur de ralentissement formul£ par Bethe [14]. Comme on le montrera dans

le paragraphe suivant, c'est un modme de diffusion
« presque lindaire

»
oh le libre parcours

vane lin£airement avec la distance parcourue. Une fois I'£lectron sorti, l'algorithme simule la

perte d'£nergie sur une trajectoire en utilisant une fonction de distribution de perte d'dnergie

par collision F (W), oh W est l'6nergie perdue par I'£lectron lors d'une collision in61astique.
Le deuxi~me algorithme appel£

«
mixed program », traite leg deux processus simultan£merit.

Les param~tres de diffusion £lastique d£pendent de I'£nergie et sont calcul£s selon la th£orie

BWI (Bethe-Wentzel-I St Bom approximation). La perte d'dnergie subie, par I'£lectron, lors

d'une collision est dorm£e par la fonction de distribution F (W) d£finie pr£c£demment.
Darts leur article traitant le probmme du transport des Electrons de conversion, Liljequist,

Ekdahl et Baverstam [12] (notation LEB darts ce qui suit) proposent que la fonction de transfert

puisse dtre d£crite sous une forme polynomiale. Sous cette forme ces auteurs montrent que les

r£sultats de leur simulation, baptis6e MCI (algorithme
«

separated program »), est en bon

accord avec l'exp6rience.
Dons ce

travail nous pr6sentons deux algorithmes reposant sur le modme Continuous

Slowing Down Approximation, mais qui diffbrent selon la mani~re avec laquelle on d6crit la

trajectoire de l'Electron ~ travers la mati~re : le premier est bass sur un crit~re g60m6trique,
DCAC (Diffusion h Coefficient d'Att6nuation Constant), similaire h celui de Liljequist [12,

13], le second £nerg£tique DCADE (Diffusion h Coefficient d'Att£nuation D£pendant de

l'Energie), est une nouvelle mani~re de consid£rer la perte d'£nergie darts l'approximation
continuous slowing down. La simulation DCADE permettra de calculer directement la

distribution en £nergie des £lectrons £mergeant h la surface.

2. Modkle de diffusion.

Lors de son passage h travers la mati~re, I'£lectron est d£vi£ de sa trajectoire et perd de

I'£nergie. Cette modification de sa trajectoire peut dtre interpr£t£e par la diffusion £lastique et

la perte d'6nergie peut s'expliquer par la diffusion in£lastique.

2.I DIFFUSION #LASTIQUE. La diffusion £lastique est caract£ris£e par une section efficace

de diffusion. Dans le cas d'un mat£riau m£tallique on peut calculer cette section efficace

diff£rentielle de diffusion £lastique h partir du potentiel £crant£ de Coulomb. Darts l'approxima-
tion de Bom du premier ordre cette section efficace s'£crit de la mani~re suivante :

z2 ~4~~(@, E)
= q

~

(l)
~

4 sin~ @/2 + (ka)~

oh E,
@,

k et e sont respectivement I'£nergie, l'angle de diffusion, le vecteur d'onde et la

charge de I'£lectron. a est le param~tre d'£crantage d£fini par la relation a=a~Z~~~~
(a~

=

0,5291, rayon de l'atome de Bohr).

2.2 DIFFUSION INtLASTIQUE. Pour rendre compte des ph6nom~nes in61astiques nous avons

choisi le mod~le de Bethe [141. Ce modme ddcrit l'ensemble des processus in£lastiques comme

une perte d'6nergie continue le long d'une trajectoire de longueur s (« Continuous Slowing
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Down Approximation» ou CSDA). Darts cette approximation l'expression de la perte
d'£nergie est donn£e par le facteur de ralentissement ou «

stopping power » :

S
=

~
=

783
~~

ln (1,16 E/1) (2)

oh E (eV) est I'£nergie de l'dlectron. Au d6part, le param~tre I (eV) a 6t£ d6fini par Bethe

comme le potentiel moyen d'ionisation des atomes diffuseurs [14, 15] pour d£crire le

«
stopping power »,

ensuite il est devenu un param~tre d'ajustement pour diff£rents auteurs

[16]. Le facteur de ralentissement reprdsente la perte d'£nergie par unitd de parcours.
Les processus in£lastiques laissent la possibilit£ d'avoir des £lectrons absorb£s par la

mati~re. Par sa d6finition mdme, la relation (2) permet de calculer la distance maximale que

peut parcourir un Electron avant d'dtre absorb£. Cette distance est dorm£e par l'int£grale,

rB =

[~ ll
(3)

oh Eo est I'£nergie initiale de I'£lectron. Dans la littdrature, on appelle commun£ment cette

distance le «Bethe range ».

3. Simulations.

La trajectoire d'un £lectron dans un milieu ralentisseur r£suite d'une succession d'interactions.

Entre deux interactions, l'61ectron effectue un parcours rectiligne, le libre parcours,
constituant une 6tape de la trajectoire. La section efficace de diffusion £lastique permet

d'£chantillonner leg angles @; de d£viation apr~s la I-i~me collision dlastique ou de calculer un

angle moyen de diffusion que l'on gardera constant tout au long de la trajectoire. Simuler la

trajectoire d'un Electron revient donc ~ d£crire une s£rie d'dtapes constituant une ligne brisde

dont il faut d£terminer la position spatiale de chaque nmud, auquel il faut associer une valeur

de I'£nergie de l'61ectron.

Pour nos deux algorithmes de simulation les £I£ments caract£ristiques de la trajectoire d'un

£lectron sont calcul£s ~ partir de la section efficace de diffusion (I).

. Le libre parcours dlastique est donna par la relation :

Ae(E )
=

34,7 ll~ (4)

oh E est en kev et A~ en
I.

. L'angle moyen de diffusion 61astique est donn£ par son cosinus moyen :

(cos @)
=

1-6,801 x
10~~

~~~
ln (108 EZ~~~~) (5)

oh E ed
en kev.

. Le libre parcours de transport A~.

A~
~"

l (CDS @)
~~~

en fonction de I'£nergie,

A~(E)
=

51 x
10~ ~~~

~~
(7)

pZ In (108 EZ~ )

oh E est en kev et A~ en
A.
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3,I DIFFUSION A COEFFICIENT D'ATTtNUATION CONSTANT (DCAC). Les expressions (2)

et (7) montrent que la distance parcourue et le libre parcours de transport varient de la mdme

mani~re que l'dnergie. En effet, la variation du libre parcours de transport en fonction de la

distance parcourue peut s'£crire de la mani~re suivante

~~S~~~d~i'~ ~~~

L'allure de cette d£riv£e montre que le libre parcours de transport varie lin£airement avec la

distance parcourue. On obtient alors une loi de type

A~(s)
=

A~(o) (1
£ (9)

oh A~(0) est le libre parcours de transport initiale.

De mdme, en utilisant la relation (4) et (9), le libre parcours £lastique s'£crit :

A~(si
= A~(o>(i

L (io>

oh A~(0) est le libre parcours dlastique initiate.

On £tablit ainsi un moddle presque lindaire de diffusion qui permet de garder l'image simple
de la diffusion £lastique, tout en tenant compte des processus in£lastiques. Ce modble a ddj~ £t£

utilis£ par Liljequist et al. [I1, 12].

D'apr~s la description de la trajectoire (voir d£but du paragraphe 3), la distance parcourue

par un dlectron aprbs n collisions est donn£e par la somme

n-t

S(n)
=

I A~(I ). (I1)

<=0

La relation (10) s'dcrit alors sous la forme :

n-tI ~e(I )

A~(n)= A~(0) 1-~ ~ (12)
~~

Par rdcurrence, on obtient une expression plus simple :

A~(n)
=

A~(0)
1 ~~~°~ ~

=
A~ a~ (13)

rB

Dans cet algorithme le libre parcours vane alors selon une suite gdom£trique de raison a, tel

que :

Ae(o)
" ~

i (14)

Physiquement ce coefficient
a peut dtre interpr£t£ comme un coefficient d'att£nuation. En

effet, on peut calculer la perte d'£nergie relative entre deux collisions £lastiques par
l'interm£diaire des relations (4) et (13) :

"
= a

(15)
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Cette perte relative d'£nergie ne d£pend alors que des caract£ristiques (Z, A, p ) du mat£riau

absorbeur et de I'£nergie initiale Eo de I'£lectron. Elle reste constante tout au long de la

trajectoire, d'ob l'appellation Diffusion h Coefficient d'Att£nuation Constant (DCAC).

Nous avons pris comme angle de d£viation apr~s chaque collision £lastique, l'angle moyen

de diffusion exprim6 par la relation (5). Il restera constant en valeur absolue mais changera de

signe a16atoirement.

3.2 DIFFUSION h COEFFICIENT D'ATT#NUATION D#PENDANT DE
L'#NERGIE (DCADE).

Dans ce modme nous proposons de suivre l'6nergie de l'61ectron collision par collision. Le

«
stopping power » ou relation de Bethe (relation (2)) donne la perte d'dnergie par units de

parcours. Si on consid~re que le libre parcours est la distance parcourue entre deux collisions,

alors I'£nergie perdue entre deux collisions est donn£e par l'6quation :

E(I + i E(I
=

A ~(E(I ))
~

(E(I )). (16)

En utilisant la relation (4) donnant l'expression du libre parcours en fonction de l'6nergie, on

obtient la perte d'dnergie relative entre deux collisions :

fl
=

27 ~j~~ In
~') ~

(17)

oh E est un kev.

Dans ce modme, la perte d'6nergie relative d6pend alors de l'dnergie de l'61ectron, d'ob

l'appellation Diffusion h Coefficient d'Att£nuation D£pendant de l'Energie (DCADE).

Pour £viter un nombre infini de collision, I'£lectron sera considdr£ comme absorbd par la

mati~re si son £nergie devient plus petite que I'£nergie moyenne d'ionisation I. Cette condition

est analogue h celle qu'utilise la notion de
«

Bethe range »
dans la description g60m6trique

(DCAC).

Dans cet algorithme DCADE, la valeur absolue de l'angle de ddviation apr~s chaque
collision £lastique vane en fonction de I'£nergie, selon la relation (5) et changera de signe

al£atoirement.

4. Rdsultats.

Dans le tableau I, nous avons reporld leg principaux types d'dlectrons rddmis aprbs la transition

14,4 kev du 5?Fe et leurs parambtres de diffusion darts le fer [16].

Les valeurs de A
~

(Eo) et ( ) qui est l'angle moyen de diffusion, sort calcu16es ~ partir de la

th60rie BWI.

4,I FONCTION DE TRANSFERT. L'analyse des £lectrons r6trodiffus6s passe par la connais-

sance de la probabilit6 pour qu'un Electron 6mis h la profondeur x £merge h la surface, avec une

dnergie de sortie comprise entre E et E+dE et sous un angle compris entre et

+ do. Cette probabilit6 d'£mergence sera not£e :

T(x, E, G) dE dG

avec G
=

cos
('8)

Pour une direction de sortie @,
telle que GE [Gj,G~], et une £nergie de sortie

E e [Ej, E~], la probabilit£ d'£mergence est donn£e par l'int£grale :

G2 E~
T~ ~(x)

=
T(x, E, G dE dG (19)

Gj E

Dans la litt£rature, cette probabilit£ d'£mergence est appe16e fonction de transfert des

Electrons r6trodiffus6s.
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Tableau I. Avec K
=

Electron de conversion K A
=

Electron Auger (KLL) L, M
=

Electron de conversion L, M ; XPE
=

Photodlectron dQ aux Rayons X ; GPE
=

Photodlectron

dQ aux Rayons gamma.

[K
=

K-conversion electrons A
=

Auger electrons (KLL) L, M
=

L, M-conversion elec-

trons ; XPE
=

electrons generated by X-ray photons in photoelectric effect ; GPE
=

electrons

generated by ~Gray photons in photoelectric effect.]

Type K A L, M XPE GPE

Energie initiate 7,3 5,4 13,6 « 6,3 « 14,4

(kev)

Probabilitd 0, 8 0, 63 0, 09 0, 28 0,

d'6mission C;

r~
(1) 3 331 2 058 9 363

A~(Eo) (A) 23,4 17,3 43,6

(o) (°) 15,6 17,5 12,2

Sur la figure I sont repr£sent£es les fonctions de transfert relatives aux Electrons de type K,

voir tableau I, obtenues par les algorithmes de simulation DCAC, DCADE, et pour

comparaison par LEB [12]. On constate que qualitativement les trois courbes donnent des

r£sultats similaires.

Comme l'ont montr£ LEB, un ajustement par un polynbme d'ordre 2 reproduit assez bien les

fonctions de transfert r6sultant de ces diff6rentes simulations. En adoptant les notations

utilis6es par LEB, pour les Electrons K, la fonction de transfert s'6crit :

"t~~)
= a

) ~

+ b ~
+ c

pour

B rB

° ~ X S reff

Tf~(x)
=

0

(20)

pour x m r~~

oh x et r~~~ sont respectivement la profondeur d'6mission et la profondeur effective pour
laquelle Tf~(x)

=

0. On utilise les indices
(~, ~) pour d6signer une fonction de transfert relative

aux Electrons dmergeant h la surface avec une dnergie de sortie E e [0, Eo] et un angle de sortie

e [0,
ar

].

Le tableau II regroupe les coefficients a, b et c obtenus par (es diffdrentes simulations, pour

une dnergie initiate Eo
=

7,3 kev.

La fonction de transfert totale des Electrons issus d'un processus de conversion inteme, dmis

I une profondeur x, est la somme des probabilitds d'dmergence de chaque type d'dlectrons

(voir Tab. I) :

f)[(X)
=

7l, t(X) + it, t(X) (21)

oh T~ ~(x) et i~, ~(x) sont respectivement les contributions des Electrons de conversion et de

photodlectrons XPE et GPE.
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C03IPARWSON LEB DCAC DCADE

,-------j .ENERGIEJNmALE-7.3Ke# ELECTRON DEIYPEX

-,--j
--..~-

---..£
j-.-

-(
~

-i

a

g
(

i -
-..

MB

-

j > (

EPAISSEUR DE FER EN ANGSIItOM

Fig. I.-Fonctions de transfert relatives aux dlectrons de type K, obtenues par les diHdrents

algorithmes de simulation DCADE, DCAC, et pour comparaison LEB [12].

[Transfert function for K-type electrons, calculated by the algorithms DCADE, DCAC and compared to

the LEB algorithm [12].]

Tableau II. Coefficients du polyn6me gdndratettr obtentts par les dijfidrentes simulations.

[Coefficients of the generating polynomials for different simulation models.]

a b c

DCAC 1,9 -2,3 0,71

DCADE 1,3 2,0 0,74

LEB [12] 2,5 2,7 0,74

L'dmission d'un £lectron primaire de conversion est accompagn£e de I'£mission d'un

£lectron Auger ou de rayon X. Ainsi, il existe des paires d'Electrons (£lectron de conversion K

et £lectron Auger (KLL)) qui, amvant h la surface du mat£riau, ne peuvent dtre distingu£s d'un
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dlectron ayant pour £nergie la somme des £nergies EK + E~ [17]. En tenant compte de cet effet

de paire, la fonction T'(x) peut s'£crire comme :

T'(x)
= cK Tf~(x)

+ c~ Tf~(x) c~ Tf~(x) Tf~(x)
+ c~ Tf~(x) (22)

oh les coefficients c; sont les probabilit£s d'£mission de chaque type d'£lectrons (Tab. I). Le

tenure crois£, T)~(x) Tf~(x), repr£sente l'effet de paire.

Une analyse de la fonction de transfert i~, ~(x ) des £lectrons secondaires (les photo61ectrons

XPE et GPE) a 6t6 propos6e par LEB [12] et corrig6e par Deeney et Mccarthy [17]. L'analyse
corrig6e pr6voit que dons un 6chantillon semi-infini et homog~ne de fer, les contributions de

ces photo61ectrons soient de l'ordre de 5 fb du signal total (voir Tab. III).

Tableau III. Contributions des dijfi£rents types d'£lectrons.

[Contributions of differents electrons types.]

Type N(,
t
(03 )/N~( (03)

DCAC % DCADE % LEB %

Electrons K + Electrons A (KLL) 59,31 58,84 58,28

Electrons LM 19,44 19,70 19,38

XPE 2,90 2,56 3,10

GPE 2,80 2,40 2,80

Electrons paires 15,55 16,50 16,44

4.2 COMPARAISON AvEc L'EXPtRIENCE. Nous avons compar6 nos r£sultats avec les

exp£riences de Tricker et al. [9] et de Swanson et Spijkerman [10]. Ces exp6riences consistent

h d6poser des couches minces (d « 3 000 A) de fer pur sur un substrat d'acier inoxydable. Les

signatures des deux couches 6tant diff6rentes, on distingue ais6ment les signatures hyperfines
des deux contributions : un singulet pour l'inox et un sextuplet Zeeman pour le fer. On peut
donc, en fonction de l'6paisseur d de la couche de fer, tracer la contribution du signal

provenant de l'inox, rapports au signal total :

~~~~ fe~~~inox ~o~
~~~~

oh1;~~~ et I~~ sont respectivement les intensit6s des signaux issus de l'inox et du fer.

Dons l'hypoth~se de l'absorbeur homog~ne oh la d6sexcitation du 5?Fe est ind6pendante de

la profondeur, ce rapport est donn6 par celui des int6grales [16].

j~ Tjjj(x) dx

~~~)
~

d

~

w

~~~)

l, 5 T[°( (x dx + T[°( (x) dx

o d
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oh le coefficient 1,5 devant la contribution du fer est do h la diff6rence de densit6 d'atomes

r6sonnants dons chaque mat6riau [9].
La figure 2 repr£sente la comparaison des calculs par simulations du rapport J(d) avec les

points exp6rimentaux. Ces courbes sont calcu16es avec les coefficients du polynbme g6n6rateur
des fonctions de transfert relatif h chaque modme de simulation. On retrouve l'accord qualitatif
entre les trois simulations DCAC, DCADE et celle de LEB. On constate un accord satisfaisant

entre les trois r6sultats des simulations et les points exp6rimentaux.

COMPARAISON LEB DCAC DCADE

I ~'

i
DCADE

~

i

l~~

al
,

sm imo Isa 2wn 25m 3aw

EPAISSEUR DE FER EN ANGS£ROM

Fig. 2. Contribution du signal provenant de l'inox par rapport au signal total (volt relation (23)).

1,~~~ et I~~ sont respectivement les intensitds des signaux issus de l'inox et du fer. Les courbes en continu

sont calculdes avec les coefficients du polyn6me gdn6rateur des fonctions de transfert relatives h chaque
modkle de simulation (volt Tab. II). Les points expdrimentaux ont dt6 obtenus par Tricker et al. [9] et par

Swanson et Spijkerman [10].

[The isolated contribution of the stainless steel thin film normalized with respect to the total signal (see

Eq. (23)). 1,~~~ and I~~ are signals from stainless and iron respectively. The theoretical curves are

calculated using the coefficients of the generating polynomials which correspond to the different

simulation models (see Tab. II) the experimental points are from reference [9, 10].]

D'un point de vue quantitatif, les contributions de chaque type d'61ectrons au signal total

peuvent due £valu£es par le rapport N(, ~(m )/N[)((m ), oh N(, ~(m ) repr£sente la probabilit£
totale pour qu'un Electron de type I Emerge ~ la surface de l'6chantillon. Le tableau III regroupe

ces contributions (en pourcentages) obtenues par les diff6rentes simulations.
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On retrouve dans les r£sultats de DCAC et DCADE la contribution de l'ordre de 5 fb de XPE

et GPE pr6vue par l'analyse de Deeney et Mccarthy [17].

5. Conclusions.

Nous avons effectu£ deux simulations des trajectoires £lectroniques dont les r£sultats sont en

bon accord avec les exp£riences par ICEMS. La premi~re simulation DCAC, basso sur un

crit~re g60m6trique, est analogue h celle effectu6e par LEB [I1, 12]. La deuxi~me simulation

(DCADE), tient compte de la variation d'6nergie le long de la trajectoire. La loi de Bethe que

nous avons utilis6e int~gre les processus in61astiques, r6sonnants oh non. Cette m6thode

permet de suivre h chaque 6tape la position et l'6nergie de l'61ectron pour, le cas 6ch6ant, dtre

appliqu6e h l'6tude des mat6riaux en couches. Toutefois l'utilisation de ce modme ne permet

que la description des effets moyens du transport des Electrons rapides h travers la mati~re.
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