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1. 

INTRODUC TION 

Parmi l e s  élément s dont le  rôle, même à l ' état de trac e s, e st con sidérable dan s  l a  

science de s matériaux, l ' hydrogène occupe une place prépondérante . Son impact e st particulièr e ­

ment impo rtant dan s le  domaine d e  l ' énergie comme le soul ignent d e  nombreux rappo rts  prospec ­

t if s( 1 }( 2) . En ce  qui concerne l e s  métaux ... le s impl ication s technologique s sont nombreuses" en 

particulie r l ' influence,  sur le s propriété s mécanique s)de l 'hydrogène présent ( fi s sure s, rupture s·, 

cloquage s  etc . , . )  ou introduit (défaut s d ' implantation comme cloquage s  de s parois  de réacteurs ) .  

On peut cite r au s s i  l e s  modifications  impo rtante s de ce rtaine s propriétés  physique s comme le 

magnéti sme ou l a  supraconductivité .  L ' influence de cet élément sur la  surface même de s métaux 

e st tout au s si primord iale dan s de s domaine s aus si variés  que la c atalyse et le s "bouteille s" 

à neutrons (3 )  (4) . Enfin, vec�eur énergétique par excellence, l ' impo rtance  du s tockage de l 'hyd ro ­

gène dan s  l e s  hydrure s n ' e st plus  à démontre r ,  Un intérêt c omparable e st en train d e  se d évelopper 

en ce  qui conce rne l e s  semiconducteur s .  Initié avec la mise en évidence de s propriété s photo­

voltatque s du silic ium amorphe hydrogé'né(5 ), ce t  intérêt s ' accrott de façon plu s  générale pour le 

rôle pa s sivant de l ' hydrogène à l ' égard ,de s défaut s électrique s(6). 

De tell e s  implications  technologique s vont évidemment de pair avec une reche rche 

fondamentale accrue, rendue po s sible par tout un en semble de moyen s de caractéri sation s où le 

b b d . . . 1 l ' (7) Il f . 1 . .  om ar ement lonlque tlent, comme on e verra,  une p ace impo rtante . aut slgna e r  lC l  

que ce même bombardement ionique e st en lui-même un moyen o r iginal d ' incorpo ration d ' hydro-

gèn e .  

Dan s un tel contexte le  but de c e  travail a été d e  développer un outil analytique 

perfo rmant pour la caractéri sation de l 'hydrogène dan s l e s  matériaux. Nous montron s à cet  égard 

l ' appor t  de s réactions nucléaire s induite s par ion s lourd s e t  l ' intérêt tout particulier de l a  
. 1 1 5  1 2  r éac tlOn H ( N, a y) C .  La mise au point expérimentale du do sage e t  de  l'obtention de  

profil s de concentration à partir de cette réaction e st décrite et l e s problème s spécifique s à c e  

type d ' analyse pa s s é s  en revue . Ce s de rnie r s  sont e s sentiellement l i é s  à la nature particulière  

e t  de  l ' él ément e t  du fai sceau d ' analyse: l e s  conclusions son t  différente s suivant qu'on s ' intére s se 

à la  surface  ou à l ' intérieur du matériau. Tou s  c e s  a spect s sont d i scut é s  à traver s  l ' étude de 

d ifférent s �atériaux dont le  plus  étudié a été l e  silic ium, particul ièrement sou s  sa forme amorphe 

hydrogènée.  
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3. 

CHAPITRE l 

LE DOSAGE DE L 'HYDROGENE E T  LA PLACE DES 

METHODES NUCLEAIRES D'ANALYSE 

La cla s sification de s méthode s  de do sage de l 'hydrogène dan s le s matériaux, même 

si elle peut parai'tre arbitraire, nous  semble pouvoir  être faite à partir d'un certain nombre de 

caractéri stique s .  On peut envi sager en premier lieu la zone analysée .  A cet égard l'extraction 

de tout l 'hydrogène du matériau par effusion thermique(8)  e st la méthode globale par excellence .  

L'échantillon peut avoir une épais seur impo rtante (plusieur s mm), mai s on peut tout a u  plus 

e spérer différiencier la surface du coeur du matériau san s aucune possibilité de profil . On 

ré servera cependant la dénomination surface aux méthode s ne permettant pas  d'accéder aux 

teneurs  profonde s. Ici intervient la notion d'analyse de structive. De par leur pr incipe seule s le s 

méthode s thermique s ou basée s sur la pulvéri sation ionique (SIMS
(9 )  

ou ionolurnine scence
( I O» 

sont intrin sèquement de structive s .  On doit cependant remarquer que pour c e s  dernièr e s  m éthode s 

qui ne prennent pas  en compte la totalité de l'échantillon, le s propriété s particulière s de l'hydro­

gène (liai son- stabilité) doivent être considérée s avec prudence  pour l ' interprétation de  s r é sultat s.  

B ien sllr l'obtention de profil s revêtira un caractère d ' autant plus intére s sant que l'analy se sera  

non de structive tout en  maintenant une sen sibilité et une r ésolution en  profondeur performante s 

mais en rapport avec la profondeur analysable .  La quantitativité re ste naturellement une " 
caractéri stique analytique mai'tresse .  On observe en  corollaire qu'elle e st souvent l i ée  à l ' ab sen­

ce  d'informations sur l'état chimique, informations sur le squelle s sont basée s/au contraire ... de s 

méthode s peu quantitative s comme la ré sonance magnétique nucléaire
{ll )  

ou l ' ab so rption infr a -
( 1 2) rouge . Enfin il faut signaler l e  r i sque d'interférence s surtout préjudiciable aux méthode s 

nucléaire s .  Il va de soi qu'en l'ab sence de telle s interférence s, l'analyse simultanée de plusieur s 

éléments e st d'un très g rand intérêt .  

A trave r s  ce s caractéri stique s e s sentiell e s, notre cla s sification se fera donc à 

troi s niveaux : le s méthodes  autre s que par faisceaux d 'ions, le s méthodes  par fai sc eaux d'ions  

autre s que par  r éactions nucléaire s r é sonnante s  e t  enfin l e s  réac tion s  nucléair e s  résonnante s 

(N. R. N) dans le cadre de squelle s  se situe notre contribution. Le s tableaux 2, 3 et 4 le s p r ésen­

tent sous  une forme condensée.  
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I. 1 .  M E THOD ES AUTR ES QU E PAR FAISC EA.UX D'IONS 

Pour toute s le s rai sons déjà invoquée s, ce s méthode s  ont souvent de s l imitation s 

importante s mai s ce rtaine s caractéri stique s unique s le s font apparaître trè Il complémentaire s 
de celle s qui sont di scutée s par la suite . 

L'e s méthode s par "dé sorption" sont très développées . Deux type s prédominent : 

la méthode d ' extraction sou s vide, dite V. E. M. (Vacuum Extraction Method) et la méthode de 

fusion sous azote po rteur, dite N.  C. F. M.  (Nitrogen Carried Fusion Method). La méthode 
V. E .  M.  ( 1 3 ) con siste à extraire l ' hydrogène sous vide, en phase solide , et à l ' analyser par 

spectrométrie de masse ou par chromatographie ( 1 4) . C ' e st une méthode très sen sible (0 , 0 1  ppm) 
, ' 1  l'b ' d ' 1  t'f" 1 N B S ( 15) Ell é t l" " t qUl a permls a ca 1 ratIon e s  eta On s cer 1 les par e . . .  . e pr sen e Inconvenien 

d 'une mi se en oeuvre as sez lourde et d 'une analyse limitée à une forme chimique réductible à 

HZ
' La méthode N. C .  F. M. e st une extraction par fu sion carburante sous gaz porteur et analyse 

, ( 1 6) M ' , 1 l " , 'd d de l 'hydrogène par catharometre Oln S sen sib e que a precedente, son avantage r e Sl e ans 

, , , , , '  h d d ' d  l" d , ( 1 7 ) L h d t la rapIdlte d 'analyse qUl en falt une met 0 e e routlne ans ln ustrle . a couc e e con a-
mination de surface re ste un problème majeur dan s ce s méthode s, enco re que partiellement 

ré solu dans le cas du V. E. M. ( 1 8 ) par l ' étude de s vite s se s  de dégazage des différente s zon e s de 
l ' échantillon . Signalons enfin qu 'une méthode pe rmet d 'obtenir de s profil s: elle con si ste à vapori-

, ,( 1 9) ser la partie à analyser par un laser pul se . C ' e st une méthode en,développement qui semble 
offrir une ré solution spatiale très intére s sante ("" 20 u. m) de par l ' impact du fai sceau laser . 

La R. M .  N. apporte de s ré sultats qualitatifs importants dan s l ' étude de l 'hydrogène .  

On trouve d e  nombreux travaux sur la mesure du coeffic ient d e  diffusion d e  l ' hydrogène; par 
exemple dan s le palladium avec l 'util i sation de différente s technique s: "pulsed field gradient 

, h h '  ( 1 1 ) " ' l ' l , ,,( 20) L R M N ' à l" spln -ec 0 met od ' ou proton spln- attlce re axatlOn . a . . . sert aUS SI etude 
de l ' ad sorption. Elle permet en particulier de local iser trè s précisément le s atome s d ' hyd rogène 

( 2 1  ) en surface . 

La ré sonance paramagnétique électronique (R. P.  E.) et la spectro scopie 1. R. ont 

surtout été appliquée s à de s matériaux à caractère semi -conducteur. Leur util i sation e st impor ­

tante dan s l ' étude de s propriété s  électronique s de s amorphe s hydrogèné s comme l e  ge rmanium( 22) 

et bien sûr le silicium comme on le ve rra par la suite . L 'ab sorption 1. R. e st à cet égard d 'une 
grande importance car elle di stingue l e s  type s de liai sons (au moins Si -H et Si -H )

(Z3 ) ( 24) . Elle 
, . ê l'b é d'f' , . d '  é h ( 25) t f ,

n 
, peut alnsl tre ca 1 r e e lnltlvement par autre s  m t odes out en ournl s sant cette lnforma-

tion e s sentielle à la compréhen sion du mode d ' incorporation de l ' hydrogène. Ad sorption e t diffu­

sion d ' hydrogène peuvent aus si bénéfic ier de s technique s neutronique s comme la radiographie( 26), 
, , ' él , ( Z7 ) . él ' ( 28) d la dlffuslOn ln astique ou quasl- astique e neutron s. 

1. Z .  M ETHOD ES PAR FAISC EAUX D ' IONS AUTR ES QU E R EACTIONS NUC L EAIR ES 

R ESONNANT ES 

On aborde avec ce s méthodes l ' a spect particulièrement important de s profil s de 

répartition, de structifs ou non de structifs . 
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Deux technique s sOnt de struc tive s.: il s ' agit de la spectrométrie de s ions secondaire s 
dite S. 1 .  M. S . et de l ' ionolumine scence. Le S. 1. M. S . (Secondary Ion Mas s Spectrometry) met 

en oeuvre la pulvéri sation de la surface de l ' échantillon par des ions de quelque s dizaine s de 
keV (Ar +, C s  +, °2+, . . .  ) et l ' analyse de s ions ainsi arraché s par un spectromètre de ma s se .  
Parmi l e s problème s qui se po sent, un de s plus importants e st celui lié à l a  détection même de s 

+ -
ions H ou H . Ce signal e st souvent noyé dan s le bruit de fond si on ne prend pa s de précautions 

particulières . Initialement on a pu s ' en pa sse r en étudiant d 'autr e s signaux type MH+ (M étant un 
élément) (9) , mais la méthode e st alo r s  surtout qualitative . L 'utili sation d 'un filtre de mas se 

d l· b' '1 b ,( 29) . d d't t l ' H+ On qua rupo aIre len e a ore a permIs e e ec er correctement e s lOns . montre que 
+ , ° +(30) Id ' ' d" é ' - , 'b' l ' emploi de C s  au heu de 2 et a etec'lOn lOns n gatlfs H entrament une bonne senSl 1-

lité de 1 0  à 1 00 ppm. Cette sensibilité e st toujour s l imitée par la qualité du vide (phénomène s  

d e  redépo sit[oÎl) e t  le s problème s inhérent s à la technique d e  pul véri sation (définition du c ratè r e ­

nature de l ' échantillon pour la quantitativité) demeurent . Si l 'on travaille en bon vide ( 1 0 - 1 0  Tor r,) 
, ' . , é (31) (3 2) , on peut e spérer une tres bonne senslblllt , Du pOInt de vue profil, la profondeur 

analysable peut être grande (plu sieur s �m) et la ré solution bonne ( 1 00 R) en analysant une trè s 
, ( 3 1 )  petite zone centrale du cratere . 

L ' ionolumine scence ne diffère du S. 1. M, S, que par le mode d 'analyse de s ions émi s: 
on s ' intére s se ici il la raie optique à 6563 R de s atome s d ' hydrogène exc ité s, Le s même s problè ­
me s qu'en S. 1. M. S. apparai s sent ici, notamment du po int de vue sensibilité, Une des première s 

l d l ' h  d ' h . " , d d d'ffé 'l' ( 33) ana yses e y rogene par cette tec nIque consl stalt en une etu e e l rent s SI lcate s , 
, ( 1 0) La limite de détec tion était alor s  de 300 0 ppm at, . Plus récemment on cHe 1500 ppm at. 

pour de s me sure s en particulier sur du silicium amorphe et de s étalons du N. B. S. . Mai s la 
quantitati vité de s ré sultat s soulève ce rtains problème s. Ce qui peut être intére s sant dan s cette 
technique, comme dans le S.I. M. S. d 'ailleur s, c ' e st l ' analyse simultanée d ' autres éléments. 
Ainsi l ' obtention du profil de plusieur s élément s peut beaucoup faciliter des étude s structural e s  

l' , (34) ou qua ltatlve s . 

La rétrodiffusion de protons de 2 MeV peut être util isée pour le do sage du deutérium 
(35) (3 6) (37) , (38) (39 ) , ' " , comme elle l 'a été pour l 'hélnnn 4 , malS elle e st bIen sù.r Impo s sIble sur 
l 'hydrogène léger �H. Par contre la détection de noyaux de recul e st trè s po s sible à traver s  
deux technique s(40 ) : l ' analyse par diffusion aux angle s avant avec détection e n co1'nc idence , dite 

C. D. F. S.  A. (Coincidence Detection of Forward Scattering Analys is) et l ' analyse par détection 
du recul éla stique, dit E. R. D. A. (Elastic Recoil Detection Analysi s), 

La méthode C. D. F. S. A . consi ste à bombarder l ' échantillon avec de s protons et à 
compter en co1'ncidence l e s protons diffu s é s par le s noyaux d'hydrogène de la c ible et c e s  même s 
noyaux d 'hydrogène diffusés hor s  de l ' échantillon après le choc, Avec de s protons de 17 MeV(41) 

(énergie qui n ' e st pas une optimi sation mai s une limitation pratique), la sensibilité e st meilleure 
que 1 ppm at. et l e s profil s peuvent atteindre 200 � de profondeur avec quelque s microns de . 

(42) ré solution, Cette méthode a été aus si réalisée avec des protons de 1 60 MeV ,mais l 'obten-
tion de profil s e st alor s  délicate et la sensibil ité de quelque s ppm . at. 

L 'E. R. D. A. consi ste en une détection de s atome s d ' impuret é s l égère s reculant 
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après bOIubardement par de s noyaux tels que 0, Cl, 
é (43) é 'b'l" ( 1 0 -8 à r cente pr sente de bonne s senSl l Ites . 

Br à environ 30 MeV. Cette méthode a s sez 
1 0 -9 g/cm2) et résolution s en profondeur 

(300 R) tout en étant as sez générale : l 'obtention en même temps de s profil s de différents éléments 
légers avec sen siblement la même résolution (44) . L'utili sation d'un ab so rbant limite la profon -
de ur analysable à 1 à 2 � . A l'heure actuelle le s meilleure s performance s ont été obtenue s avec 

de s ion s chlo re de 30 MeV, mai s le s auteurs indiquent qu 'une amélioration e st encore po s sible . 

On notera enfin que cette méthode néce s site cependant un accélérateur type tandem. 

L'hydrogène peut encore être do sé par de véritable s  réaction s nucléaires sur 

l ' i sotope !H ou le deutérium �H indépendamment de s réactions à résonnance que nous ve rrons 

plu s loin . On peut en di stinguer deux type s, dont l 'ob servation de s produits de réaction, c ' e st 
le cas de �H (t, n) �He avec détection de s �eutrons par spectrométrie de temps de vol; la sen si­

bilité e st faible ( 1 000 ppm) et de s profil s sur 50 Il peuvent être établi s avec une ré solution 
médiocre de l 'ordre du micron (45). C ' e st auss i le cas de la réaction 2H ( 3He, p) a facile à 1 2 
mettre en oeuvre grll.ce à la détection ai sée de s particule s a de haute énergie ou de s proton s, 

. 'b'l' , f 'bl ( 1  ut ) (46) (47) d , . malS la senSl 1 lte e st a s sez al e 10 al. . Le secon type de reactlon s regroupe 
la production de radioi sotope s, c'e st-à-dire l ' analyse par activation utili sant un certain nombre 

de réaction s inverse s de (p, n) et (d, p) bien class ique s (48) (cf. tableau 1 ) . Ces réactions condui­
sent à de bonne s sen sibilités, mai s ne sont pas adaptée s à de s tracé s de profil s ; elle s néce s s itent 
par ailleur s l'usage d'un assez gros accélérateur. 

Tableau 1 i s su de (49) 

E Ey Limite de 
Réaction s Période du t3- max détection e stimée radio -élément (MeV) (keV) (ppm) (48) 

IH (7 Li, 7 n) Be 53 jours 480 0, 1 
2H (7Li, p) 8Li 0, 85 s 1 3, 0 0, 1 
I H ( l OB, a )  7Be 53 jour s 480 0, 5 
2H ( l IB, p) 1 2B 0, 02 s 13, 0 4400 0, 1 
IH ( 1 60, a ) 1 3N 1 0  mn l, 1 9 5 1 0  (� +) 
2H ( 1 9F, p) 20F 1 1  s 5, 4 1 630 1 , 2 

1:ableau 1 - Caractéri stique s de s réaction s nucléaires appliquée s à l 'analyse 
de l'hydrogène par activation ( i s su de (49) ) .  

1. 3. METHODES UTILISANT LES REACTIONS NUCLEAIRES RESONNANTES 

La simplicité du concept de l'analyse par réaction nucléaire résonnante a été mi se 
à profit pour l 'obtention de s profil s de concentration d'un grand nombre d 'éléments lége r s . Le s 
réaction s particulièrement intére s sante s sont le plus généralement induite s par de s proton s dont 

l ' énergie excède rarement 2 MeV. ( réactions (p, y), (p, a )  ou (p, a y)). On conçoit ain si que 
l ' analyse de l 'hydrogène pui s se s 'effectuer en utili sant la réaction inver se où le proton deviendrait 

l 'atome c ible et l'élément léger l ' ion incident. En pratique la conservation de l'énergie dans le 
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centre de mas se impose une re striction l iée à la masse de l ' ion incident, l 'énergie de résonnance 

de la réaction inver se lui étant propo rtionnelle . Ain si l 'énergie de 429 keV de la résonnartcce de la 

réaction 1 5N (p, av) 1 2C deviendra 6382 keV dan s la réaction IH ( 1 5N, aV) 1 2C. Cette simple 

remarque explique pourquoi des réaction s potentiell ement intére s sant e s  n ' ont pas enco re été 

utili sée s, san s parler de s problème s de production d ' ion s. A notre connai s sanc e quatre. réactions 
sont actuellement en application : 1 7 1 I I 1 1 9 1 6 H ( Li, v)aa ; H ( B, a)aa ; H ( F, av) O et 
IH ( 1 5N, av) 1 2C .  

I. 3. 1 .  Réaction IH (7Li, y) aa 
C ' e st hi sto riquement la première à avoir été utlisée (50) . De ce s caractéri stique s 

fondamentale s rapportée s dan s le tableau 4 , on retiendra que se s avantage s e s sentiel s tiennent 
à la bonne sen sibilité rapportée ( �  1 ° ppm) en dépit d 'une sec tion efficace plutôt faible ("" 6 mb) .  
L'énergie élevée du rayonnement V détecté ( 1 4, 7 e t 1 7 , 6 MeV) e t la complexité du système de 
détection ( sc intillateur plastique en anti - cotnc idence pour le rayonnement para site - détecteur 
Na! de grande s dimen sions) peuvent expliquer cette performance. Bien entendu le s do se s néce s­
saire s à l 'obtention de ce s résultats sont toujour s  élevée s (typiquement 3000 ilC ) ( 5 1 ). La profon ­
deur analysable, e s sentiellement liée au domaine énergétique entre deux résonnance s succe s sive s, 
e st aus si élevée ("" 71..lm dan s le silicium si l'on peut atteind re l 'énergie de 6 MeV. ) .  Par contre 
la résolution en profondeur e st médiocre ( .... 1 7 00 R dan s Si) la largeur de la résonnance étant de s 
plu s importante s (7 0 keV). Cette méthode a surtout été appliquée à de s problèmes de métallurgie 
comme l ' influence de l 'hydrogène sur la corro sion de s alliage s  d 'aluminium de forte rési stance 

à la traction ( 52). De nombreux alliage s  ou acie r s spéciaux ont aus si été étudié s, toujour s dan s 

l ' optique de l ' interprétation de mécani sme s de fatigue et de rupture (50 ) 

I. 3. 2 . Réaction IH ( l iB, a) aa 
Cette méthode e st la seule à utili ser la détection de particule s ( 53) Ceci lui 

confère une grande souple s se d ' emploi, le détecteur étant placé dan s l ' enceinte à vide avec une 
efficacité maximale .  Cette réaction e st aus si la seule à pouvo ir être direc tement utili sable sur un 
accélérateur électro statique standard ( 2, 5 MV) san s recourir à de s ion s  multichargés, la réson­
nance se situant à environ 1 , 8 MeV. La résolution en profondeur e st moyenne ("" 400 R dan s le 
silicium) mai s la pr incipale limitation réside dan s la forme de la fonction d ' excitation hor s ­
ré sonnance: un fond continüment cro i s sant oblige à de s technique s d e  déconvolution pour extraire 
le profil et n ' autorise pa s de s profondeur s analysable s  trè s importante s (théoriquement ""0, 61-1m 
dan s le silicium) . Enfin ce fond hor s -résonnance rend la contamination de surface trè s gênante. 

De par son système de détection, la méthode e st trè s  ai sèment couplable à de s 
étude s de locali sation par canali sation et c ' e st à ce titre qu ' elle a été trè s utili sée dans l 'étude 
de s solutions solide s d 'hydrogène dan s le s métaux C.F . C. par implantation( 54) . Par aill eu r s 
1 . d t h h d é é S' H ( 55) . " ( 56) e s  sem1-con uc eur s amorp e s  y rog n s comme 1- , malS aus s1 SlC-H , ont été 
caractérisés par cette réaction. 

I. 3. 3. Réaction 1H ( 1 9F, av) 1 60 
. 1 9 1 6 La réaction F (p, av) 0 po s sède un grand nombre de résonnances dont la plus 
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importante se situe à 872 keV. Pour bénéficier de ce rendement élevé (le plu s élevé de s 

réaction s en présence avec G = 0, 5 b) il faut pouvoir accélérer de s ion s 1 9F de 1 6, 44 MeV 
acc e s sibl e s uniquement sur de s accélérateur s importants (tandems) . En plus de cette re striction 
d'o rdre pratique une autre résonnarx:e apparatt à 1 7, 56 MeV ce qui limite la profondeur analysable 
à environ 4000 R dan s le silic ium. Hormis le rendement élevé cette réaction semble en définitive 
moin s intére s sante, encore que la résolution en profondeur soit co rrecte (,.. 2 50 R ) . Pour la 
même réaction un meilleur compromi s semble être le choix d'une résonnance isolée à une énergie 

, ( 57) beaucoup plus acce s slble , à 64 18 keV . La section efficace e st alo r s  moin s importante 

( .... 60 mb) mais la résolution en profondeur e st plus intére s sante (,.. 1 70 R ) et surtout la profon ­
deur analysable théorique élevée � 5, 5 um jusqu',à l 'énergie de 1 6, 44 MeV). Ici l e s raie s gamma 
détectée s re stent d'éne rgie élevée ( 6, 1 ;  6, 9 et 7, 1 MeV) ce qui apparatt favorable à une bonne 
sen sibilité (rapport signal/bruit) . Cependant comme pour le cas de 1 5N discuté plus loin, de s 
réactions parasite s sont toujours po s sible s, et particulièrement l e s raie s y de basse énergie 

due s à l' excitation coulombienne . 

Cette méthode a été appliquée à de s problème s diver s  (58) avec hi storiquement 
l'analy se de l 'hydrogène dan s l e s pierres lunaires (59) . On retiendra surtout qu 'elle a déjà mi s 
en évidence de façon nette de nombreux cas de mobilité d 'hydrogène durant l ' analyse . L'argument 
de CLARK et al ( 58) concernant à ce sujet l ' avantage de di spo ser d 'une éne rgie plus élevée e st 
conte stable, comme on le verra par la suite, clans la me sure où le pouvoir d'arrêt électronique 
e st le paramètre prépondérant et où le s limite s de détection re spective s apparai s sent du même 
ordre (à cau se du rànd hor s - résonnance ) .  

1. 3 . 4 .  

Cette méthode d 'analyse e st la plus récente de s méthode s citée s pui sque apparue 

en 1 9 76 ( 60) . Elle offre comme nous le verron s par la suite pratiquement le s meilleurs caracté ­

ri stique s analytique s : résolution en profondeur performante ( < 50 R dan s Si), profondeur analy­
sable intér e s sante (de 1 à 4, 5 �m suivant l'énergie disponible: 8 ou 1 3, 3 MeV) et fond hors - ré-
1Ionnance trè s faible (trois ordre s de grandeur rapportés) . Le s raie s y détectée s ont une énergi e 
plus faible que pour le s autre s réactions (4, 43 MeV). mai s  comme on le verra, cec i ne constitue 

pa s une l imitation sérieuse . 

Les application s à ce jour sOnt nombreuse s et ne peuvent être toute s rapportée s 

lCl. On citera e s sentiellement - l 'hydratation de s verre s préconi sée comme méthode de datation( 6 1 ). 
- l a contamination de surface de matériaux util i sés comme "bouteille s" à neutron s (3 ) . - le s rela­
tion s entre l 'hydrogène incorporé et la supracond�ctivité de certains alliage s ( 3 )

. Plus prè s de s 
application s développée s au cour s de ce travail, on retiendra e ssentiellement le do sage de l 'hydro-

, . . ( 25) ( 62) (63) gène dans le slllclum amorphe et dans le nitrure de silicium . Cette méthode a con sti-
tué dan s le domaine de ce s compo sants électronique s la première dét ermination quantitative préci se 
de l 'hydrogène incorporé. 



Tableau 2 : méthodes autres que par faisceaux d'ions 

o 0 Zone D 0 
Q 

0 0 Profil El éments Etat Renseignements Type Prmclpe , estructlve uantltatlve " , 0 analysee (resolution) analyses chimique complementaIres 

EFFUSION fusion?e l'échantillon ( 1): CHen m.l/100 g �ppm. 

-;:-. 
extraction et anatyse de H ( 2) : car spectro de m.asse 

extraction en phase solide lim.ite de détection: 
� V.E. M. sous vide et analyse 0 0 ( 1 ) �o�breux 0, ? 1 m.l/100 g 0 

par spectro de m.asse globale OUl OUI ' non elem.ents non m.ethode longue (1 Jour) 
( 2) m.ais la plus précise des 

trois 
extrachon par fusion' . b lim.ite de détec. : . nom. reux 

/ NC.FM sous gaz porteur (N2) et l b 1 0 0 ( I ) 'l ' 0, 0 2  m.l 100 g 
� .  . g 0 a e OUI OUI non e em.ents non 0 0 analyse p�r cellule ( 2) rapIde .... routme 

catharom.etre 
m.e sure de pre s sion lim.ite de détec. : 

o Il 'h d ' ( . 
nom.breux 

/ partie e d y rogene 0 1 1 , , 0, 03 m.l 100 g � Q V.G. T. , l 10dofo t '  globale oui OUl 0 non elem.ents non R °d ... ilo 0 r a a so 1 1 lca lOn ( ) apl e ut IsatlOn 2 qualitative pOur comparaison 

vaporisation par im.pulsior résolution spatiale: 20 \.lm. ' 

LASER laser et analyse par l bal 0 oui oui H désavantages: 2 pics H 
...l.. 0 ill 'f 011 g 0 e OUI 

à l I non ( r sClnt ateur a eUI e 1 2 ppm. R = 1 ... m. influence de la po sition de s 
mince hydrogènes dans le cratère) 

Plusieurs techniques l 10 0 - que pour de grandes con-o 0 0 oca 1 satIon possIbles en partlcuher f centrations (qq. at 0/0) o 0 en sur ace , R. M. N. - pul sed fleld gradlant ou non non non H oui - etude de s m.écani sm.e s 
spin-echo lobaI et localisation 

_ spin - lattice relaxation g e 

Plu sieur s technique s po s sible '1 ' dOff 0 0 '1 0 0 , e ements 0 - 1 uSlon Ine astique non non m.alS tres l' OUI mesure en tem.ps de vol 
NEUTRON - diffusion quasiélastique m.édiocre egers 

- radiographie par élém.ents , non non nOn l' etude de diffusion latérale neutrons egers 

H spectre infra-rouge quelques oui 0bolo , (X)=)nombre de liaisons • 0 po S Sl 1 He . 3 l . R. d'absorptIon ou de u m. non m.alS ( non . . OUI par cm 
'fi . d' fO '1 X pOli 1: autre s re eXIOn If ICI e "1' , e em.ents 

Tableau 2 - Caractéristiques des m.éthodes de dosage de l'hydrogène n'utilisant par le bom.bardem.ent ionique 

-D 



Tableau 3 Méthodes par faisceaux d'ions (I) Autres que réactions nucléaires 

Type Principe Zone Destruc - Quantitative 
Profil Eléments 

f1nalysée tive (ré solution) analysé s 

Pulvérisation par des ions de �uelque s oui oui tous les 
quelque s ke V (Ar+' Cs + ... ) (quelques R = 100 R SIMS et analyse des H+ ou H- émis '..lm oui éléInent s 

ppIn) 

IonoluIni- Pulvérisation COInIne en SIMS quelque s oui tous les 
nescence et analyse des raies optiques oui 

(0,I·at.10) 
oui 

éléInents '..lIn 
eIniSeS 

B.R.P.M. Rétrodiffusion de protons de oui Inais pas d'iden-
(Bragg's 150 keV et Inesure de la quelque s trè s oui tification 

1000 R non 0 
rule profi- différence de pouvoir d'arrêt Inédiocre R = 100 A des 
lingIna:hode due aux iInpuretés légères (50 at. %) iInpuretés 

COInptage en 
tous les(I) coïncidence avec protons oui oui 

C.D.F. S. A. des protons de 17 MeV 
ZOO '..lm non (1 at. 10) R=3à5um 

éléInents 

(corncïdence incidents ! légers 

proton- diffusés et oui (Z) 
avec protons oui proton) des protons 500 '..lIn non (quelques H 

de recul de 160 MeV 
at. %) (Z) 

E.R.D.A. Détection de s atome s impu- oui oui (détection retés légères reculant sous tou s le s 
làZum (0, 1 à R = �lques éléments par recul bOInbardement d'ions lourds 

non 

élastique) 0 Cl Br de 30 MeV environ 0,01 at. 10) 100 A légers 

Rétrodiffusion de protons r·E.B.S.A. Z MeV et détection à tous le s 
(rétrodif- 1600 quelque s oui oui éléInents 

(sections efficaces sur 
non (quelques R=O,II-lIn légers fusion '..lIn 

à 0,04 u m 
pour D) légers» sections at. 10) (D à F) 

efficaces Rutherford) � 

Etat Renseignements 
chimique complémentaire s 

difficile 
Problèmes quantitatifs: redé-
p1'lts dûs au vide et problème mais 
du cratère 

possible Po s sibilité de mic ro - fai sceaux 

non 

Peu sensible et peu précise (Z0 10) 
non Interférences entre les 

éléInents légers 

(1) selon la géoInétrie de 
détection. non 

- Inéthode très sensible 
- utilisation d'un tandem. 
- Interférences possibles dues 

nOn aux réactions (p, Zp) 
(Z) limitation liée s aux détecteurs 
Très bonne sensibilité pouvant 
atteindre 1014 at/cInZ avec un non anal y seur Inagn étique 
(R < 100 R alor s) 

non cibles autoportantes 

Tableau 3 - Caractéristiques des méthodes de dosage de l'hydrogène par faisceau d'ions (autres que réactions nucléaires) 

? 



Type 

H. I.A.A. 
(activation 
par ions 
lourds) 

1 3 H(t, n) � 

7 D ( He, p)a 
(pour D) 

r 7 8 H( Li, y) Be 

�(19F, a y)160 

1 l� H( ,a)att 

�(l�, ay)12c 

Tableau 4 Méthodes par faisceaux d'ions (2) Réactions Nucléaires 

Principe zone Destruc Quantitative Profil Eléments Etat 
analysée tive (ré solution) analysés chimique 

réactions inverses de (p, n) oui H,D,He 
ou (p, d) avec éléments du (0, 1 ppm mais 
LiàF. de 30à60 MeV et globale non si pas non bonne non 
comptage de l'élément d'interfé- sélectivité 
irradié rences) 

Réaction non résonnante avec oui t (3H) de 4 à 5 MeV oui 50 IJ m non médiocre H non Profilage par méthode de (1000 ppm) R""IUm 
temps de vol neutron 

Réaction non ré sonnante et oui détection surtout des a quelques oui R de IUm cr=0,7 mbàEH =0,7MeV non 
(10 ppm) D non iJ.m à 100 R (maximum) e 

Réaction ré sonnante à oui 3,07 MeV y détectés de 6IJm oui R"" de 0,1 H 14,7 à 17, 6 MeV nOn (10 ppm) non 

r = 80 keV cr;,t � 6 mb à 0, 3 um 

Réaction résonnan�e à 16,4 
MeV( 1) y détectés de 6, 1 à 0,5 u m oui oui H non 0 non 6, 9 MeV (Z) (1000 ppm) R""ZOO A 
r�8 9keV OR. = 500 mb 

Réaction résonnante à 1,8 
MeV détection des particules 0,6 um oui oui H non (100 ppm) R"" 400 R non 
tt 
1"'� 6 6keV aR = 100 mb 

Réaction résonnante à 6,4 4, 5 iJlTl oui oui MeV y détectés de 4,43 MeV 3) non (100 ppm) R< 100 R H non 
1"' = 6 keV aR .... 300 mb --- --
Tableau 4 - Caractéristiques des méthodes de dosage de l'hydrogène par réactions nucléaires 

Renseignement s 
complémentaires 

- grosse machine (cyclotron 
- possibilité d'interférences 
sinon trè s bonne rentabilité 

- grande profondeur analysalie 
- faible sensibilité qui peut 
être améliorée dans les 
matrices de Z élevé 

Résolution en profondeur très 
variable selon la géométrie 
de détection 

bonne sensibilité due à la natu-
re de s y détecté s, aux condi-
tions expérirne ntale s (i = � nA) 
et à la grande largeur de la 
résonnance 

(1) autre résonnance à 6, 4Z Me' 
r=45keV, OR. = 60 mb"'R:5 IoDA 
et X = qq. Um. 
(Z) limite due à la résonnance 
à 17.5 MeV 

avantage: détection a désavan· 
tage : section efficace non nulll 
en dehors de la résonnance ... 
déconvolution 

(3) si extention po s sible à la 
seconde résonnance à 
13,3 MeV - -�---� 
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CHAPITRE II 

1 15 12 
LE DOSAGE DE L'HYDROGENE PAR L'EMPLOI DE LA REA CTION H ( N, (q) C 

II. 1 .  POSSIBILITES OFFERTES PAR LES REA CTIONS I
H + 15N 

Quatre réactions sont susceptibles d ' être applicables  au do sage de l ' hydrogène 

I H ( 1 5N, 
I H ( 1 5N, 
I
H (1 SN, 

IH ( 1 5N, 

y ) 160 
) 1 2  cr. C o 

cr. Y) 1 2C 
1 1 15 H) N 

Q =  1 2, 13 MeV ( 1 ) 
Q= 4, 964 MeV ( 2) 
Q =  0, 534 MeV (3) 
noyau de recul (4) 

Pour le s troi s première s réaction s, le s fonc tion s d 'excitation peuvent être déduite s 

de celles des réaction s inverses obtenues par SCHARDT et al (65), en particulier dan s la gamme 

d ' énergie [3 MeV, 1 2  MeV] potentiellement acces sible auprès d 'un accélérateur 4 MV . Elles 

sont repré sentée s figure 1 . 

"" 0.8 
fi 

� 0.6 _ , � '-

� 0.4 
� 

� CIl 0.2 
� 
� 0.0 

3 6 9 

réactions /5N +'H 

'2 '5 '8 2' 24 
MeV 

Figure 1 - Fonction s d ' excitation des 
. 1 5  1 . réactlOns N + H dédultes des ré sultat s 

de SCHARDT et al (65) 

. 1 1 5  16 ( 1 ) -- --- Réactlon H( N, y) O (x 100) 

( 2) , . 1 H ( 1 5 ) 1 2 Reaction N, cr. C 
, . 1 1 5  0 

1 2  (3) - - - ReactIon H ( N, a y ) C 

La réaction ( 1 )  n 'a  un rendement suffi sant qu'aux environs de 16 MeV et n 'offre aucune ré sonnance 

notable. Par contre l ' émis sion de particules chargées aus si bien les alphas de la réaction ( 2) que 

les noyaux de recul d 'hydrogène peuvent aussi conduire à des profil s d 'hydrogène à partir de la 

d éformation de leur spectre. Cette dernière technique décrite par ailleurs 
(66) bénéficie du fait 

que la fonction d ' excitation est pratiquement constante dans  la zone [7 MeV - 9 MeV] pour la 

réaction ( 2) et obéit à la relation de RUTHERFORD pour les noyaux de recul de la réaction (4). 

Pour la réaction ( 2) les sections efficaces sont relativement fa:ibles  (O"V 60 mb) mais elles sont 
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trè s élevées  pour les noyaux de recul (plusieurs barn s) .  

I I .  1 .  1 .  Emi ssion de particules  chargée s 

Pour que la détec tion alpha soit compétitive avec la détection gamma il faut s ' a s surer 

que ré solution en-profondeur et  rendement soient comparabl e s .  On bénéfic ie d 'ore s  et déjà d ' une 

efficacité de détection de 100 '1. (détecteur solide) mai s l ' angle solide de détection e st aus si le 

paramètre le plus l imitatif. La cinématique de détection e st en effet trè s dépendante de l ' angle 

de  détec tion comme le montre la figure 2. Aux angle s  arrière l ' énergie de s alphas émi s e st 

faible et c ' e st seulement pour les  angl e s  inférieur s à environ 650 que l ' énergie des  particules  

émi se s varie dans  le même sen s que l ' énergie de s particule s inc idente s. En fait le choix de 

l ' angle de détec tion doit faire intervenir plu sieur s con sidération s:  - la premiè re e st la néce s sité 

d 'i nterpo ser devant le détecteur un ab sorbant dont l 'épais seur doit pe rmettre l 'arrêt de s ion s 

15N diffusés, d 'où une dégradation de l ' énergie de s particule s émi se s et un élargissement de 

l eur di stribution énergétique ( straggling) - la seconde tient à l 'ouverture angulai re du détecteur 

dont l ' angle solide de détection cond itionnera le taux de comptage. La somme en quadrature de la 

contribution du straggling, de l 'ouverture angulaire et de la ré solution int rinsèque du détecteur 

(la disper sion énergétique du fai sceau e st toujour s négligeable) permettent alor s  de déterminer la 

ré solution en profondeur, connai s sant le s relation s éne rgie - profondeur . 

12 

15N_4 MeV 

4 � \. 
HR ,� , . 

15N_8MeV \'. 
2 15N - 6MeV '" '- . 

15N_ 4MeV '\." ....... '.... ........ . 
................ :- .--. -----

o 20 40 60 80 100 120 140 160 180 
(3 t!mission 

Figure 2 - Cinématique de s particule s Cl 
o 

et de s noyaux de recul HR induits par la 

réaction 15N + 1 H en fonction de l ' angle de 

détection et pour diverse s énergie s  incidente s .  

Le tableau 5 permet à partir de quelque s valeurs typique s de géométrie d ' irradiation e t  de 

détection d ' e stimer numériquement les performance s  analytique s a s sociée s à cette détection de 

particules  chargée s .  La détection aux angles  avant oblige bien entendu à une inclinai son de  la 

cible par rapport à l 'axe du fai sceau, l e s  angle s  d ' incidence et de détection étant définis suivant 



le schéIna de la figure 3. 

faisceau 
incident 

faisceau 
détecté 

1 5 . 

Figure 3 -

L' exeInple du tableau 5 e st relatif à une énergie inci dente de 8 Me V, l 'absorbant e st une feuille 

d 'aluIniniuIn dont l ' épai s seur corre spond au parcour d ' ion s 1 5N diffu sant sur une cible d ' aluIniniuIn. 

Le s parcour s de s ion s 1 5N, de s particule s alphas et des  protons sont déduits de s table s de 
(67) . ,  + 8 80 NOR THCLIFFE et SCHILLING . L' ouverture angulaire du detec teur e st de - 0, 1 : cette 

valeur corre spond à une surface utile de 90 InInZ plac ée à 70 Inm de la cible (largeur Z mm), soit 

un angle solide de 0, OZ st .  

On constate ain si qu' aux angle s arriè re pour l ' émiss ion Cl. la résolution en profondeur 
o 

e st la Ineilleure pour un angle de détection proche de 900 et aux angl e s  avant elle apparaît la plus 

performante pour des  angle s d ' incidence et de détection petit s (épais seur analysable supérieure) .  

Mai s pour ces  dernière s condition s (en particulier 9 = 400 et 9 1 = 750) l ' émi ss ion de s proton s de  

recul e st tout aussi performante et avec des  section s efficace s  bien supérieure s .  La  diffusion 

RUTHERF ORD donne en effet : 

da 
dO 

e4 (Ml + M
Z
) Z 

soit une valeur environ 45  foi s  supérieure à celle de la section efficace d ' émi s sion Cl. • Il faut 
o 

signaler qu 'en toute rigueur, si la surface utile du détecteur e st rectangulaire, les ré solutions 

en profondeur sont de 5 à 10 '10 supérieure s aux valeur s rapportée s : le s particule s émi se s sous 

le même angle ayant leur parcour s variant d ' environ 5 %. On peut remédier à cette situation aux 

angle s arrière, la partie utile du détecteur se situant sur la couronne dél imitée par le tronc de 

cône d ' émis sion (l 'angle solide peut même être supérieur) . Par contre aux angl e s  avant, à cause 

de l ' angle d ' incidence 9 1
, une telle symétrie n ' e st plus po s sible et l ' angle solide doi t rester 

limité. 

Au vu de ces ré sultat s, seule la profondeur analysable apparaît sati sfai sante pour 

l ' éInis sion alpha vi s -à-vis de l ' émission gamIna. Par contre, la production de noyaux de recul 

apparaît intére ssante, d ' autant plu s  qu'on a ac<;ès simultanément au dosage de s isotope s de 

l 'hydrogène et de l 'héliuIn et Inême d ' éléments légers tel s que l ithium, béryllium, bore . . •  , 
bien que sur des épaisseurs llmitées par leur recouvreInent spectral re spectif. En fait la 

restriction la plu s  iInportan te à la détection de particules chargée s aux angles avant porte sur 

son impossibilité de s ' appliquer aux échantillons dont l' état de surface n ' e st pas de  bonne qualité. 

La rugosité ou les défauts Inécaniques peuvent alors rendre le s spectre s inexploitables .  



' Emission aux angles arrière -
9 et 9 1 Ea,Q, l Œ  (9) 1 5  et (e) fl E t E ' (10 R e analysable Ediff N 

(0 ) (MeV) (keV) (MeV) (ug/cm2) (keV) (MeV) (R) (!-Lm) 

1 20 - 0 0, 9 14 38 1 , 3 (0, 426) 68 0, 36 '" 1 600 "' 1, 5  

105  - 0 1. 388 69 1 ,  744 (0. 5 1 3 ) 9 1  0, 76 '" 1 1 00 "' 1, 1 
Emission aux angles avant 

60 - 45 5. 4 1  223 4. 59 (0. 9 70) 238 4, 85 '" 3 700 '" 6. 5 

40 - 75 8, 25 227 6, 1 7  ( 1 , 223 ) 245 7, 7 1 '" 1 500 '" 4, 2 

9 et 9 1 EHr fi E (9 ) Ediff N 1 5  et (e) 2 6 E t E ' Hr R e analysable 
(0 ) (MeV) (keV) (MeV) (Il g/ cm ) (keV) (MeV) (R) (!-L m) 

60 - 45 0, 469 46 4, 52  (0, 970) 54 0, 147 '" 1300 ...... 0, 32 
40 - 25 1, 1 53 6, 1 7  ( 1 , 223) 6 1  0, 889 '" 1 600 '" 1 ,  8 

Tableau 5 - Performances analytiques associées à la détection de particules (1 0 ou HR· " 

E et E' - énergies des particules (1 0  émises avant et après passage dans l ' absorbeur d 'Aluminium d.. 'épaisseur e nécessaire (1 0  (1 0  1 5  1 5  pour stopper les ions N diffusés avec l'énergie Ediff N . 

E et E'H - idem pour les noyaux de recul d'hydrogène. Hr r 

fi E (9 ) - dispersion énergétique correspondant à l 'ouverture angulaire -: 0,8 180 " 

fi E t - dispersion énergétique totale = fi E (9) 2 
+ 6 ES2 + 6 ER 2 , 6 ES correspolldant au straggling dans l ' absorbeur, 

R 

Remarque 

fi ER à la résolution intrinsèque du détecteur (prise égale à 20 keV) 

- résolution en profondeur (surface) 

dans la formule de la section efficace de Rutherford 

noyau incident, M , Z 2' 9 relatifs au noyau de recul. 2 r 

d a 2 2 4 
dD = Z I Z 2 e 

2 
(Ml + M2) 

2 2 3 4M2 El cos 9r 

- " ' "d M V 2 0 13  
E l energle mCl  ente en e pour e = 1 ,  44 . 1 MeV " 2 et da/dO en cm . cm 

Z et M sont relatifs au 1 1 

� 
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II . 1 . 2 .  Emi ss ion gamma 

1 5 1 2 , La fonction d ' excitation de la réac tion N (p, a y ) C a éte obtenue par le s différent s 

auteurs  de s référence s ( 65) ( 68)  ( 69) et ( 70 ) .  Si aucun dé saccord n 'apparaît pour l ' énergie de 

r é sonnance (4 29 keV), pour la section efficace la valeur de 30  mb rappo rtée par ROLFS et al . 
( 70) 

d iffè re nettement du domaine 200 -320 mb de s autre s auteur s .  Seul LANFORD(3)  pour la 
1 (

1 5 
) 

12 . , , réaction H N, a y C faH etat d une valeur plus  élevée de 450 mb. Nou s nou s somme s con-

tenté s au cour s de cette étude d ' étudier la d i stribution angulaire du rayonnement émi s, afin de 

déterminer l ' angle de ,détection corre spondant au rendement optimal . La figure 4 montre la d i stri­

bution obtenue pour un angle solide de 3, 6 st. , di str ibution nettement pointée ver s  l ' avant avec 

plus d 'un fac teur 2 entre le minimum et le maximum. Nous n ' avon s pas che rché ic i  à co rriger la 

di stribution angulaire de s effets  d 'angle solide, mai s  aVOns rapporté l e s  résultat s théoriques de 
( 7 1 )  , .  1 5 . 1 2  . . . . 0 KRAUS et al . pour la reactlOn N (p, Cl y) C .  Leur dl strlbutlon normah sée à 1 pour e = 90  

2 4 . ' 1 6  e st de la forme W (8 ) = 1 + a (x) cos  e + b (x) cos  e ,  x étant la proportion de formatlOn de 0 
par une interaction à spin s anti -parallèle s entre le proton et le noyau 1 5N, 8 l ' angle d '  émi s sion du 

y . La di stribution rapportée co r re spond à. x =:  0, 82, a (x) "" 1 ,  8 et b (x) ... 2. 7 .  Nous retiend ron s 

e s sentiellement que la géométrie de détec tion sera très sen s ible à cette di str ibution angulaire 

et que ceci interviendra dans le calcul de l ' efficacité de s détecteur s  préconi sés .  
2 r------r------.-----�------�----_, 

W(BJ  

1.5 

0.5 

Points expérimentaux 

o 20 40 60 80 B (degrés) 

Figure 4 - Comparai son de s ré sultat s 

expérimentaux (pointillé s) à la d i stribu ­

tion angulaire théorique de KRAUS 

et al . (7 1 )  

En ce  qui concerne l a  largeur d e  l a  ré sonnance, il y a un con sen sus entre l e s  diffé -

rent s auteurs pour la s i tuer à moins de 1 keV, la valeur la plu s  rapportée étant de  0, 9 keV 
1 1 5  1 2  

( soit 1 5  keV pour H ( N, a V ) C ) . Cette valeur corre spond effectivement à c e  qu 'on détermine 

expérimentalement à partir d 'une c ible qu 'on sait obtenir très  pure pour l 'hydrogène interne, 
mais avec une couche de contamination superficielle naturelle : c 'e st le  cas  du silicium. La 

f· 5 ' . ,  1 f . d '  " é . é 
1 1 5  1 Z 19ure repre sente amSl a Onchon excltatiOn exp rlmentale de la r action H ( N, a y) C 

obtenue dan s  le s conditions de vide standard définie s aux paragraphe s suivant s .  Il revient à 

LANFûRD 
(3) d ' avoir fait remarquer que la forme de larésonnance appelle  quelque s remarque s 

En effet, cette courbe ré sultant de la convolution d 'une lorentzienne avec la di stribution de  
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Figure 5 - Fonction d ' excitation de la réaction 1 1 5 1 2  . H ( N, a V ) C obtenue expén -

mentalement à partir d 'une cible d e  sil ic ium ultra -pur (condition d ' analyse : vide 

clas sique et détection avec le cristal puit s) .  

10 20 30 40 50 60 70 

r = 7 keV 

-JoI-I<t--- * 
h/1O 

r 

E ( keV) 

Figure 6 - Reconstitution de la distribution 

expérimentale de l 'hydrogène de surface 

(point s cerclés) par convolution d 'une 

lorentzienne de r = 7 keV et du profil indi­

qué (courbe en trait s plein s) .  

l 'hydrogène de contamination, il ne' faut pas s ' étonner d e  sa di ssymétrie : au I f l 0ème d e  l a  hauteur 

on trouve expérimenta lement 30 keV au lieu des 42 keV théoriquement attendus .  Notre analyse 

diffère cependant de celle de LANFORD en ce qui concerne l 'hypothèse d 'une distribution uniforme 

en hydrogène de contamination . Le meilleur ajustement po ssible doit tenir compte en plus d 'une 

d istribution superficielle uniforme plausible (au sens de l ' épaisseur d 'une couche hydrog énée de 

contamination), d 'une incorporation d'hydrogène dans le matériau lui-même. Cette nécessité 

physique apparai'tra particulièrement justifiée dans la deuxième partie quand on traitera de 

l 'analyse de surface .  La reconstitution de LANFORD qui fait état. d 'une couche uniforme en 

surface d ' épaisseur équivalente à une perte d ' énergie de 1 2  keV n'aboutit pas à une bonne reconsti­

tution vers l e s  énergies décroissantes (profondeur) et nécessite une contamination très importante 
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en hydrocarbure s pour intég rer l e s  101 6  atome s x cm - 2 
d 'hydrogène dosés  en suface.  Nou s avons 

pour notre part simplement e s sayé de combiner  une d istribution uniforme de largeur r et une 
. . x 

distribution décroi s sant exponentiellement sur une largeur r de la hauteur H corre spondant à la 

di stribution unifo rme à H/IO .  Dans ces condition s la meilleure convolution apparatt être pour une 

lorentzienne de largeur 7 keV et une di stribution uniforme où x =: L 2 ( r  "" 8 keV) . Cette recon sti-
x 

tution, pré sentée figure 6, n ' e st bien sUr qu'une indication physique en l ' absence d ' information s sur 

la nature de la couche de surface, mai s  elle a surtout le mérite de faire apparattre la néc é s sité 

phy sique d 'une incorporation d 'hydrogène dans le  matériau. Cette valeur de 7 keV e st cependant 

a s sez proche de celle de LANFORD justifiant une valeur ne ttement plus faible que celle trouvée 

expérimentalement . 

La dernière caractérist ique trè s importante de la fonction d ' exc itation concerne 

le fond hors  résonnance pui squ ' il conditionnera la limite de détection de la méthode .  A la suite 
(70) , 1 5 1 2  

de ROLFS e t  al pour la reaction N (p, a V )  C ,  LANFORD l ' e stime à troi s o rdre s de 

grandeur plus faible que la section efficace à l ' énergie de ré sonnance .  Sa détermination n ' e st 

pas immédiate car expérimentalement le nombre de coup s hor s  ré sonnance intègre à la fo is  un 

bruit de fond sans rapport avec l ' émi s sion caractéri stique, la contribution po s sible d 'autres  

rayonnements lié s à la présence d ' hydrogène et la contribution même de la surface par  l ' intermé'­

diaire de cette sec tion efficace hor s  r é sonnance à déterminer .  Le bruit de fond indépendant de  la 

réaction elle -même, f, peut être facilement déterminé expérimentalement. La compo sante 

Compton de l ' émission y de 5 à 7 MeV induite par la réaction IH ( 1 5N, y) 1 60 e st la plus  probable 

en ce qui concerne la contribution d 'une autre réaction sur l 'hydrogène . C ' e st surtout aux 

énergies voi sine s mais  inférieure s à l 'énergie de  ré sonnance qu 'elle peut être relativement 

importante (pas plus d 'un ordre de grandeur pour le s sec tion s efficace s (p, a y) et (p, y) sur 1 5N 
, (70) 

d 'apr.e s  ROLFS et al . ). Notre approche a finalement consi sté à e stime r le rappo rt (JF/a R de s 

sections efficaces  hor s  ré sonnance et à l ' énergie de ré sonnance, de manière expérimentale .  

Considérons pour cela l e  schéma d e  l a  figure 7 montrant l a  variation du rendement y au COur s de 

l ' analyse d 'une couche hydrog(née mince d ' épai s seur � ,  dan s laquelle la perte d ' énergie 6E de s 
. 1 5 dE&x 
lon s · N e st de ru, 0\\ n � 6x  r dan s la me sure ou dE/dx, le pouvo ir d 'arrêt, e st con stant 

sur l ' intervalle d ' énergie 6 E.  

Ymax - N(Eo.oo)  

N 

Rendement � 

E 

_ .E0!!...c'2,e .!Ei!E'!... _ .... substrat 

Figure 7 - Représentation schématique 

de la variation du rendement y lor s  de  

l 'analyse d 'une couche mince hydrog�née 

uniforme dépo sée sur un substrat. 

A E < E et E > E le  rendement N e st carac téri stique de la contribution de la section efficace o R o R 
hor s  ré sonnance, d 'aprè s la rdation N =: k Q C (JF 6x où k représente l ' efficacité de la détection, 

Q le flux incident, C la concentration d 'hydrogène cOn stante dans  la cible et I1x l ' épai s seur de la 
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rendement Y dan s l ' épai s seur de la  cible est  donné par la relation : 
Max 

k Q oR f C  
YMax N (Eo. m ) = dE/dx arctg n ( c . !. paragraphe II. 3 .  Z . ) 

N = N (E • <Xl ) o 
n 

arctg n 

On choisira évidemment de s couche s de concentration s suffi samment élevée s en hydrogène pour 

pouvoir négliger la contribution de la section efficace hor s  ré sonnance dan s  la détermination de 

N (Eo' <Xl ) .  Expérimentalement N = F - f. le rendement global pour Eo < ER 
ou Eo

> ER + n r 

moins le fond d ' ambiance f . 

Pour E < E , F e st déte rminé sans  ambiguité et une valeur moyenne obtenue sur o R 
un nombre important d ' échantillon s  de silicium amorphe hydrogéné d ' environ 5000 R (n ftl l 00) où 

C variait de 1 0 at. % à Z5 at. '10 e st 

f = cte 
= 5 cp s/i-L C à : 

N 1 
N (E ,"" ) ,.. ïOO . o 

Ceci corre spond typiquement avec 

- pour C 

- pour C 

2 5  at .  '10 
1 0 at. % 

N(E . m ) =  o 
N(E , m  ) = o 

1 200 coup s/i-LC et F 

500 cp s/i-LC et F = 
1 7  cp s/i-LC 

10  cps/i-L C 

. .  0' F 1 D 'où une e stlmatlOn de --....00 5600 pour Eo < ER' OR 
Pour E > E la  détermination de F e st plus délicate si on opère. comme dan s notre 

o R 
cas  sur d e s  échantillons mas sifs ( fai sceau arrêté dans  le substrat) . li faut s ' a s surer que l 'hydro-

gène e st présent uniquement dans  la couche . Nou s avons donc sélec tionné d e s  sub strats où 

l 'hydrogène interne e st indétectable et dans le squel s la d iffusion de l 'hydrogène de la couche 

d épo sée e st négligeable .  Ce dernier point peut être vérifié à partir du d épôt d 'une couche très  
OF e st environ deux foi s  plus  élevé que pour E < E . mince .  Dan s ce s conditions 
OR R 

. é ' . . Il d l é ' 1 
H ( 1 SN. a y) 1 Zc On retiendra donc comme caract rl Stlque s e s sentle e s  e a r actlOn 

dans les  conditions exp érimental e s  décrite s au paragraphe suivant (9 = 90
°

) cell e s  mentionnée s sur 

le schéma de la figure 8 : 

u 

300mb 

rapport 

5000 
rapport _+-+-w-.:....7 keV 2500 

ER '" 6385keV Eo 

II. Z.  MISE EN OEUVRE EXPERIMENTALE 

Figure 8 - C aractéri stique s de la résonnance 

à 6. 385  MeV de la réaction 
I
H( 1 5N• a y) I ZC 

Le principe du tracé d 'un profil d 'hydrogène dans une c ible con siste à "enfoncer"  

p rogre s sivement la  ré sonnance nucléaire en  augmentant progre s sivement l ' énergie de s ion s 

azote 1 5  inc ident s e t  à détecter pour chacun de ces  point s le s y de 4. 43 MeV émi s pendant une 
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durée fixée par la stati stique de la me sure . 

Le trac é de profil s se fait donc point par point. Le s valeu r s de l '  éne rgie inc idente 

fixent l 'échelle de profondeur, grâce aux valeur s connue s de s pouvoi r s  d 'arrêt dE/dx et l e s  taux 
de comptage fixent l e s teneur s en hydrogène d 'ap rè s de s relations de simple proport ionnalité que 

nou s démontrerons plus loin . 

La mise en oeuvre expérimentale d 'un tel do sage comprend donc e s sentielleme nt 

tro i s pha ses : 1 5  
a) l 'obtention d 'un fai sceau coll imaté d ' ion s N, de caractéri stique s souhaitée s en 

inten sité et en énergie . 
b) l a réali sation d ' une chambre de réaction avec un po rte -c ible s, et un système de 

pompage . 
c) la détection, dans le s meilleures condition s d ' efficac ité et de rapport signal sur 

bruit, du y de 4, 43  Me V . 

II . 2 .  1 .  La source e t la vo ie de fai sceau 

La source e st du type "Penning à cathode froide" . C ' e st une source à décharge 
(comme les source s radiofréquence et duopla srnatron) . Elle a été mise au point à Heidelberg ( 7 2) 

, ( 7 3 )  et expérimentée initialement sur un accélérateur a Stra sbourg . Ell e a subi d ' intére s sant s 
perfectionnements à Lyon grâce à Ferrari . 

( 1 )  électrode d 'extract ion 
( 2) bobine magnétique 
( 3 )  système de refro idi s sement 
(4) anode cyl indrique 
( 5) anti - cathode 
(6) entrée du gaz 

(7 ) cathode - (t rou d ' extraction) 
(8) i solant s 

F igure 9 - Vue en coupe de la source Penning 

(d ' aprè s  (72) ) 
Champ magn�tique axial 

• 
Anode 

Alimentation 
d'arc 

Figure 1 0  - Schéma d e principe de l a  source 
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La source rep r ésentée figure 9 e st schématisée figure 1 0 . Elle comporte un� anode cylind rique 

et deux cathode s  plane s circulaire s, parallèl e s  aux extrémité s de l ' anode . Un champ magnétique 

solénotdal e st c réé dans l ' axe du cylind re .  Pour une pre s sion suffi sante de gaz, une décharge plus 

ou moins inten se s ' établit, fonction de s valeur s des champ s électrique et magnétique . Plu sieurs  

proce s sus  contribuent à l ' émis sion électronique à partir de s cathode s .  C e s  électron s primaire s, 

lor sque leur énergie e st suffi sante, ioni sent le gaz injecté dans la source, c r éant de s ion s et de s 

électron s secondaires  qui, à leur tour, partic ipent à l ' ioni sation .  Le champ magnétique et l e s  

deux cathode s  en oppo s ition augmentent l e  rendement d ' ioni sation e n  obligeant le s électron s à 

o sc iller dan s la source .  Il se crée ain si un plasma plu s ou moin s intense dont on extrait d e s  ion s 

à traver s  une d e s  cathode s .  

Le champ magnétique e st de l 'o rdre de 600 à 800 Gau s s .  La tension d ' arc peut alle r  

ju squ'à 5 k V  e t  son débit jusqu 'à  1 0  mA. De s valeur s typique s d e  foncti'onnement sur l 'accél é ­

rateur sont actuellement : 2 k V  e t  2 à 3 mA pour l a  ten sion et  l e  courant d ' arc;  0, 5 mA de  courant 

extrait à 1 2  kV d ' extraction. E:n ce qui concerne le débit de gaz, il s ' e st avéré  que le débit 

minimal avant extinction de la décharge donnait le  meilleur rendement en ion s  multicharg é s .  
3 - 1 Ce  débit e st de l 'o rdre de quelque s cm . atm. heure et dépend du diamètre (quelque s mm) 

de trou d ' extraction . 

Sur un banc d ' e s sai s, dan s  de s condition s de  fonctionnement un peu différente s (en 

particulier tension d ' extraction plus élevée) Ferrari a pu extraire 500 nA de 1 5N2+ et 30 nA 
1 5  3+ de N sur 500 uA de fai sceau total extrait. Cette source a été choi sie, car elle devait 

permettre l 'obtention d ' ions multichargé s  à des taux a s sez  élevé s .  En fait il semble que l ' azote 

soit un gaz particulièrement diffic il è  à ioni ser . On peut illustre r ceci pin la comparai son argon -
. ,  ( 7 2) azote pubhee par BAUMANN : 

extraction 

12+ / 1+ Argon ",, 0, 1 00 

12+ / 1+ Azote "" 0, 03 2 

et 13+ / 1+ f"d 

et 13
+ 

/ 1+ "" 

0, 0 1 20 

0, 0004 

Le système d ' extraction et de tri du fai sceau e st s chémat isé  figure I l  

Bobine 
magnétique 

1 ... lentille de 
t---:-----... -10 kV Einzel 

Tri à champs 
croisés 

F igure I l  - Repré sentation 

schématique du système 

d ' extraction et de tri .  

La ver sion définitive de la SOurce util i sée  ne pré sente pas de coupelle d ' expan sion 

entre la chambre et la premiè re électrode d ' extraction, cette coupelle semblant à la base d 'une 

mauvai se focal i sation par une trop g rande dive rgence du fai sceau. Le fai sceau extrait e st foca ­

l i  sé  à l ' aide d ' une lentille de  Einzel, la premiè re  élect rode de cette lentille servant d ' él ectrode 

d ' extraction. il faut alor s  trier le  fai sceau. il e st en effet inutile, v (üre dangereux pour le 

tube, d ' accélérer  tout le fai sceau extrait alor s  que seule la fraction faible de multichargé s peut 

acquérir l ' énergie suffi sante . Le tri n ' e  st toutefoi s pas suffi sant pour élimine r totalement 
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le fai sceau pr inc ipal d ' ion s mol éculaire s . C ' e st d ' autant plu s  gênant que par d i s sociation aprè s  
1 5  + 1 5  1 5  + 

acc él ération N2 
N + N ,  

15 2+ 
1 5  + le s nouveaux ion s N fo rmé s  ont la même t rajectoire 

que le s ion s N util i sabl e s  et  ne sont donc pas  séparé s  par l ' aimant .  Le tri e st à "champ s 

c roi s é s" c ' e st - à -d ire qu ' il compo rte un champ magnétique (aimant pe rmanent) et un champ électri­

que (plaque s él ectro stat ique s) pe rpendiculaire s e t  agi s sant dans  l e  même plan mai s de  façon oppo .. 

sée . Un blindage magnétique entre le tr i  et la lentille de Einzel a été néce s saire car  le champ 

de fuite de l ' aiInant permanent introdui sait de s aber ration s importante s dan s  la partie de  la 

lentille où l e s  particul e s  sont ralentie s .  Enfin de s plaque s électro statique s sont montée s en  sortie 

du tr i  de façon à pouvo ir  déplace r  le  fai sceau dan s. le  plan pe rpendi culaire à celui du tr i ,  pour 

reche rcher la meilleure po sition d ' entrée  du fai s ceau dan s l e  diaphragme situé entre la source 

et  le  tube . 

Dans une telle configuration ce tte source e st bien adaptée à la production d ' ion s deux 

foi s  chargé s : on extrait de s fai sceaux très  bien focal i s é s  sur cible et d ' inten sité pouvant attein -

d re 200 à 300  n A .  Par contre en ions tro is  fo i s  chargé s l e s  ré sultat s sont plutô t décevant s pour 

le moment : fai sceau sur  cible d ' intensité de 5 à 1 0  nA mai s trè s mal focal i sé donc non exploita ­

ble . Il semble que c e s  faibles  ré sultats soient en partie imputable s à la mauvaise focal i sation au 

niveau de la source ain si qu 'au miluvai s  vide au vo i s inage immédiat de la source ( 1 0 - 2  à 1 0 - 3  Torr), 

le vide ayant une influence sur le taux de mul tichargé s. Il n ' a  pa s été po s s ible d' amélio re r ce vide, 

faute de place pour un pompage sur le plateau terminal . 

La voie de fai sceau 

L ' accélérateur util i s é  e st le Van de Graaff de 4 MV de  1 ' 1 .  P. N. de Lyon . C ' e s t un 

acc élérateur vertical avec un aimant d ' analyse à 900 monté sur châs s i s  tournant d e  façon à 

d i spo ser  de plu sieurs voie s d ' analyse s .  

Le s princ ipaux paramètre s du tran spo rt du fai sceau ju squ 'à  la  chambre d ' analyse  sont 

la focal i sation dont dépendent la d imen sion et  l ' inten sité du fai sceau et l ' aimant d ' analyse  qui 

d éfinit l 'unicité et l ' énergie du fai sc eau. Le s moyen s de foc al i sation sont : 

- au niveau de la source ,  l a  lentille de Einzel 

au niveau du tube vert ical ,  la  premiè re électrode ( en haut du tube) qui e st util i sée  

comme élect rode de focal i sat ion et  le s lentille s quad rupola ir e s  à la  base du tube . 

- aprè s l ' aimant , en fai sceau horizontal ,  l e s  deuxième s lentill e s  quadrupolaire s .  On 
d i spo se de plu s de lèvre s r églabl e s  vertical e s  et horizontal e s  ain s i  que de  petite s bobine s hor i ­

zontal e s  pour déplacer le fai sceau . 

En principe le  jeu de l entille s  quadrupolaire s pe rmet de  focal i s e r  correctement sur 

la  cibl e .  Il suffit quand on  change d i énergie de règler  l ' inten sité de s lentille s  proportionnellement 

à l ' éne rgie . Par contre, le  fait que le fai sceau bouge en  sortie de machine quand on change 

d ' énergie ,  a pour con séquence au niveau de la  c ible que l ' inten sité  reçue dépend de la  focali sation 

et de s d iaphragme s utili s é s .  On peut même avo i r, si  on ne prend pas de  précaution s particul ière s, 

apparition d ' aber ration s pouvant conduire à un fai sceau en plu sieur s parti e s .  Le fait de cho i si r  

un  point de focalisation ne supprime pas c e s  aber ration s, imputable s  vrai semblablement à une 

partie du fai sceau qui "lèche" le s quadrupole s .  Le seul moyen de  s ' en d ébarra s ser  a été de 
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placer de s diaphragme s : un de dimen sion réglable (9 = 1 0, 8 ,  6 ou 4 mm) , 50 cm derrière  l e s  

lentill e s ,  e t  un anti -halo, 50 c m  devant l a  cible .  

Comme on  l ' a  d i t  préc édemment, l ' aimant d ' analyse ne  pe rmet pas  une parfaite 

séparation de s ion s produit s par la source .  En effet pour une valeur B du champ dan s l ' aimant 
MV ME (BR) 2 te de rayon R = 0, 5 m, toute s le s particul e s  telle s que -- = --:z- =  ____ = C ont même 
q q 2 

trajecto i re .  Donc pour une ten sion d ' accél ération V, l e s  iOn s 1 5N2+ sc ront  co rrectement d évi é s  
(BR)Z M E  1 5 x ZV 1 5 V par un champ B tel que --Z- = qz- = 4 = t-

O ' l '  'dè l ' l ' l ' 1 5N+ '1 " ' V ' t r s i on con sl re e s  Ion s mo ecu aire s · :r' acce e re s  sous cette ten sion et qUI se cas sen 

à l ' entrée de l ' aimant, on obtient de s ion s 1 5N d ' énergie � qui pré sentent le même rapport 
(BR)Z = � = 1 5 x V/Z = 1 5 Y- , Z q 1 Z 

A '  ' à h ' V 1 f '  'bl ' "  1 5NZ+ d "  ' V d "  In SI  c aque ten sion , e al sceau sur Cl  e e st compo se d Ion s energle Z et Ion s 
1 5N

+ d ' énergie V/Z. C ' e st ce  que l ' on con state sur l e s  spectres  de rétrodiffusion de particules  
1 5N, obtenu s à partir d 'une c ible e scamotable d ' o r  dépo sé  sur carbone e t  d 'un détecteur silic ium 

di spo sé  à 1 600 par rapport à cette c ible .  ( L 'en semble c ible - détecteur e st plac é sur la voie 

devant la chambre d ' analyse) .  Le s spectr e s  obtenu s (figure I Z) montrent bien deux pic s cor r e spon­

dant aux éne rgie s inc idente s E et E/4 , L ' intégration de c e s  deux pic s donne un rappo rt 1 0  envion, 
nombre de particule s 1 5N2+ " ce  qui corre spond à un rappo rt b d ' 1 1 5N+ : 1 60, l e s  sectIOn s efficace s de nom re e partlcu e s  1 5  r étrodiffusion variant e n  I /E2 , B ien que l e  nombre d e  particul e s  N+ soit faible ,  nous avon s 

voulu nou s en affranchir complètement pour ne pa s fau s se r  l e s  me sure s de courant et ri squer 

d ' éventuel s dommage s de s c ibl e s  d ' autant plus probables  que l ' éne rgie e st ba s se .  Un nouveau 

tr i  à champ s c ro i s é s  a donc été monté aprè s l 'aimant d ' analyse permettant une totale séparation . 

2000 r----r---.---,---�--_r__, 1 
Coups 

1000 f-

0 

15N + 
� 

< • 1 )  
\ Il 

1.3 2 K Eo ( MeV) 

Remarque : 

-

5.2 

F igure 1 2  - Spectre d e  r étrodiffusion sur une 

couche mince d 'or  de s ion s  azote r é sultant 

d 'une accélération à 3, 5 MV.  

(B R) 2 
max Au départ l ' aimant dont on d i spo sait n ' avait qu 'un produit 

2 
égal à 1 6 . 

On ne pouvait donc dépa s se r  l ' énergie de résonnance qu 'àvec des  ion s  trois fois  chargés  puisque 

l ' énergie maximale d e s  particule s deux fo i s  chargée s était de 4, 3 MeV. Or devant la d ifficulté 

de  p roduc tion d ' ions tro i s  foi s  chargés ,  il a fallu augmenter le  champ maximum B Cec i  max 
implique un refroidis  sement trè s énergique de l 'aimant par une alimentation en eau surpre s sée 

o 
et refroid ie à 1 0  C .  On peut alo r s  travaille r  avec de s ions deux foi s  chargé s  jusqu ' à  8 MeV .  En 
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fait on re ste limité à 7. 6 MeV par l ' échauffement de l ' aimant. bien qu'un groupe frigorifique 

(compres seur et circuit à alcool) ait été monté pour refro idir au maximum l ' eau en c i rculation 

dans l ' aimant. 

II. 2 . 2. La chambre de détec tion 

Le schéma général de la voie d 'accél érateur util i sée e st repré senté sur la figure 1 3  a . 
La voie e st équipée juste avant la chambre d ' analyse d ' une pompe à diffu sion d 'huile 

(avec baffle à azote liquide) ainsi que d 'un tube cylindrique de 30 cm environ refroidi à l 'azote 
- 7 liquide as surant un vide de l 'o rdre de 2 x 1 0  Torr . 

Chambre pour le cri stal puit s : 

Cette chambre d ' analyse représentée figure 1 3  b e st équipée d 'une pompe ionique de 

25 litre s par seconde . Le vide l imite atteint e st de 6 x 1 0 - 7 Torr . Le pompage primaire. aprè s 
chargement de l ' échantillon e st a s suré par de s zéolite s refroidi e s à l ' azote liquide .  Pour l a  

mesure d u courant l e  po rte -c ible s e st i solé par une bague en nitrure de bore . La cible de diamè ­
tre 1 5  mm e st maintenue dans une pièce métallique par un clip s. cette pièce étant introduite au 
fond du porte -cible s .  Celui -ci s ' enca stre dans l ' extrémité de la vo ie et e st maintenu uniquement 
par l 'effet du vide . Le s dimensions du c ri stal puit s sont cell e s donnée s  au paragraphe II. 2 . 3 .  
Le château de plomb mobile (pour l e  changement de l ' échantillon) a une épais seur de 5 cm et a 
pour dimensions 30 x 40 x 50 cm. 

L 'avantage de ce montage réside dans l 'util i sation d 'un c ristal puiIB qui procure une 
grande sen sibilité. Par contre elle entraine certain s inconvénients : petite taille de l ' échantillon 
qui impo se une rentrée d 'air dans la chambre chaque foi s  que l 'on veut change r  d ' échantillon ou 
même de point d ' impact ; pompage in suffi sant et de mauvai se qualité (pas de piégeage à l 'azote 

liquide) au niveau de la c ibl e .  

L' influence de la p re ssion ré siduelle se manife ste à l ' évidence lor s  du do sage de s 
couche s d 'hydrogène superficiel. Comme nous le verrons au paragraphe 1 de la deuxième partie, 
c e s couche s de contamination peuvent être réduit e s d 'un facteur 1 0  en améliorant le vide, surtout 

du point de vue dé la qualité. en util i sant un piège à azote liquide p roche d e s cible s .  Ce point 
e st d ' autant plus important que dans certain s cas ces couche s de surface peuveIlt exercer une 
influence sur la limite de détection de l 'hydrogène dan s la mas se (c .  f; II. 3 .  3 . ) .  

Aus si avon s-nous installé une seconde chambre de réaction avec piège à azote liquide 
et introduction d ' azote gazeux à chaque changement de porte -cibl e s . La pres sion ré siduelle 

s 'abai s se à 6 x 1 0 -8  Torr et la qualité du vide e st trè s améliorée. 

Chambre pour le c ristal plan : 

Cette deuxième chambre d ' analyse e st schématisée figure 1 3  c .  
La surface disponible pour les cibl e s  e st de 1 1 0 mm x 1 5  mm. On peut ainsi monter 

plus ieur s cibl e s, de relativement grand e s dimension s ce qui permet soit de comparer ces cibl e s 
dans l e s même s conditions ( sans cas se r le vide) soit de faire plusieurs impact s  sur une même 
c ible, la taille des impact s étant en général de 1 mm de large par Z mm de haut . Un quartz en 
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F igure 1 3 - a  - Voie commune aux deux chambre s 

F igure 1 3 -b - Chambre d ' analyse 

utili sant un cri stal puit s 

( 1 5) cri stal puits 

( 1 6) c ible 

( 3 )  d étecteur silicium ( 1 7 )  joint 

1 

JI " 

(4) c ible d 'o r  e scamotable 

( 5) d iaphragme anti -halo 

( 6) diaphragme reglable 

(7 )  piège à azote l iquide 

( 1 8 )  me sure de courant 

( 1 9 )  porte -c ibl e s  F igure 1 3 - c  - chaznbre d ' analyse 

(8)  pompe à diffu sion d 'huile 

(9 )  pompage pr imaire 

( 1 0 )  air ou azote gazeux 

( 1 0) pompe ionique 25 1/ s 

( I l ) i solant 

( 1 2) partie fixe ldu chll.teau 

( 1 3 ) partie mobile � de plomb 

( 1 4 )  me sure de courant 

znobil e 

( 20) quartz pour  
vi sual iser  le  faisceau 

util i eant un cr i stal plan 

( 2 1 )  pompe ionique de 25 1/ s 

( 22)plaques refroidie s et polari  sée s 

( 23)  partie du château de ploznb mobile 

( 24) dewa r d 'azote liquide 

( 25) doigt fro id 

F igure 13 - Repré sentation schématiq�e de la voie de fai sceau et des chambres  de 
r éactions 



27 . 

bout permet de vi sual i ser  le  fai sceau à tout instant. Le s deux plaque s de cuivre refroid ie s à 

l ' azote sont di stante s de 5 mm et  la plu s  près  de l a  cible e st à 1 0  mm de celle - c i .  Le s c ibl e s  

sont à I l  m m  d u  c ri stal plan. (tfS  = 1 0 1 , 6 mm e t l = 1 50 mm) . L e  blindage en plomb e st 

amélioré g râce à un anneau cyl indrique entourant le cr i stal . Pour la  me sure du courant la 

plaque la plu s  près  d e s  cible s e st polari sée à - 540 volts  par rappo rt au porte -c ible s  afin de 

repous se r  l e s  électron s secondaire s c ré é s  au n iveau de la c ible .  L ' i solant e st en nitrure de  bore .  

Quelque s amélio ration s sont prévue s .  En  particulier,  pour le déplacement de s c ibl e s  

un po sitionneur a déjà été acqu i s  par l e  laborato ire .  Le porte -cibl e s pourra être chauffé pour le 

t raitement de s c ible s in situ . Il sera toujour s  entouré  par un piège refroidi à l 'azote l iquide et 

polari s é  négativement. On di  spo se enfin depuis  peu d 'une pompe à sublimation de  titane  avec 

une grande ouverture de pompage;  un sa s permettra de changer  d ' échantillon s san s cas ser  l e  

vide dans la  chambre, ce qui devrait a s surer  un vide de l ' o rdre d e  1 0 -9 To r r . 

Remarque sur le contac t de s échantillons 

Un mauvais  contac t électrique entre la c ible et son support a pour con s équence néfaste 

une montée en potentiel de la c ible sou s  fai sceau, entrainant de s claquage s  trè s gênants et 

allant ju squ'à  ralentir de façon notable l e s  ion s  incidents .  Le s claquage s  peuvent être trè s im­

portants e t  très  nombreux . Il e st alor s  qua siment impo ss ible de réal i s e r  une expérience,  

surtout pou r  l ' étude du pic de surface qui e st con stamment déplacé en éne rgie . On peut ain s i  

constater un qua si effondrement du rendement d 'une c ible mince mal i solée (voir figure 14 ). 

l e s  fluctuation s de  potentiel ayant probablement pour con séquence  un élarg i s sement con sidérable 

de  la ré sonance apparente . 
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6.34 6.36 6.38 
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6.40 6.42 

F igure 14 - Illu stration de  l ' effet 

d ' un mauvai s contac t él ectrique 

entre un échantillon semi -

conducteur e t  le porte - c ible s 

Parfoi s c e s  claquage s  se produi sent tout au d ébut de  l ' analyse e t  l e  courant se  stabi ­

l i se en suite aprè s  quelque s microcoulombs .  On peut alor s  analyser  c e s  échantillon s  mai s dan s 

tous le s cas  l ' énergie de surface e st décalée de  l ' énergie de r é sonnance de  quelque s d izaine s de  

ke  V. Ce phénomène a é té  con  staté (figure 1 5) sur le  s mica . kapton. tourmaline. a in  s i  que sur 

l e s couche s de sil icium amorphe hydrogèné d épo sée s sur d e s  substrats i solant s  tel s que saphir 

ou  certain s ver r e s .  En vide clas sique On a con staté quelquefoi s  une atténuation du déplacement 

au cour s de la  manipulation. comme si le  dépôt de  contamination rendait l ' échantillon plus 
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conducteur (figure 1 5 b). , , 
Coups a - SiH 1 Saphir f.1C 8- SiH / Saphir ---",-

1000 r -

;( � 

ER 
" l '  passage 

! 
op 2e passage 

500 - � 40 keV 
, 
1 
1 

0 .1 , , 1 
6.4 6.5 6.6 6.7 6.4 6.5 6.6 6.7 

E (MeV) E(MeV) 
Figure 1 5 - Phénomène ob servé avec le s couche s mince s dépo sée s sur substrat 
i solant : déplacement de l ' énergie de surface, qui peut être réduit en cour s d ' analyse 

( 1 5 b) par le dépôt dU au vide . 

Ce problème de contacts a été partiellement ré solu par l 'utili sation de laque à 

l ' argent et de joints d ' indium. On peut s ' en affranchir totalement en dépo sant une mince couche 
de carbone (quelque s 1 00 R) sur l ' échantillon, mai s alors l ' analyse de la zone superficielle 
e st impo s sible . 

II. 2 .  3 .  La détection 

Dans un cri stal d ' iodure de sodium activé au thallium de dimension moyenne, le y 
de 4, 43  MeV, dont l ' interaction dominante e st le phénomène de matériaii sation, donne nais sance 
à une structure comprenant troi s pic s (voir figure 1 6) : le pic d 'absorption totale à 4, 43 MeV, 
le pic de premier échappement d 'un y d 'annihilation de 5 1 1 keV à 3, 9 2  MeV et le pic de double 
échappement à 3 , 4 1 MeV. 

3000 
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Figure 1 6  - Spectre gamma obtenu avec 
le c ristal plan 4" x 4" (4, 43 MeV et pic s 
d 'échappements) . La zone hachurée 
corre spond aux év6nement s détectée . 
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La fo rme de  cette structure ( inten sité s relative s de s troi s pic s, ré  solution, bruit de 

fond . . .  ) dépend beaucoup du c ri stal util i s é .  Le bruit de fond e st trè s fortement d iminué, d 'un 

ordre de grandeur, par un blindage de plomb adéquat . Le réglage de la fenêtre d ' intégration 

dan s le spectre es t  a s sez  délicat, le rappo rt s ignal/fond en dépend fo rtement donc au s s i  la l imite 

de détection . 

Le s s ignaux analogique s déliv r é s  par le  photomultiplicateur couplé au c ri stal sont 

dirig é s  ( figure 1 7 ) aprè s amplification (ampl ificateur de constan.i:e de temps z: t u. s) soit sur le 

calculateur, soit sur un monocanal dont la  fenêtre a été réglée sur la  st ructure y. Le monocanal 

d élivre alo r s  de s s ignaux logique s aiguill é s  sur une échelle de comptage . Ce tte échelle e st 

command ée par un intégrateur ( "r:  = 0, 1 s) rel ié  à la  me sure du courant sur la cible . D ' autre part 

on peut envoye r le s ignal du monocanal sur le calculateur en coïncidence avec le  spectre et ne 

prendre en compte que la  fenêtre y .  

15N 
Cristal P.M. 

AMPLIFICATEUR J\. 
� 
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MONOCANAL IL 
INTEGRATEUR 

i 

F igure 1 7  - Schéma d e  princ ipe d e  l a  chaine d e  détection 

CALCULATEUR 

' 1 

N , , , 
, 

ECHELLE 
DE COMPTAGE 

Plu sieurs  c ri staux NaI (Tl ) ont été utili s é s .  La première chambre a é té  équipée d 'un 

c ri stal puits pour d i spo ser  en premier  l ieu d ' une bonne efficacité . Pui s d ' autr e s  exigence s  

son t  apparue s : vide, g randeur d e s  cible s ,  déplacement de cell e s - ci . . .  . On a alo r s  eu recou r s  

à différent s c ri staux plans .  Enfin, une troi sième chambre e st e n  oeuvre, enco re plu s  élaborée 

(po sitionneur, t raitement s  the rmique s en particul i er) et un type de  c ri stal cylind r ique en anneau 

e s t  envi sagé .  Pour toute s c e s  rai son s nou s avon s voulu comparer le s efficacit é s  de ces  

d ifférents cri staux : : 

Soit 1 l ' inten sité totale du rayonnement émi s au niveau de la  c ibl e .  o 
So it W(8 ) la di stribution angulaire de l '  émi s sion y .  
Soit f (8) la fonction donnant l '  épai s seur x de c ri stal tra ver s é  en fonction de  8 .  

Soit U. l e  coeffic ient d ' ab sorption du c ri stal pour c e  rayonnement y. 
Dan s une direction 8 on a émi s sion d 'une fraction de l , soit : 

1 
dl (8 ) = � W (9) dD o 4 n  

Après  traver sée d u  cr i stal cette inten sité devient 

l ' absorption dan s  le c ri stal e st : 

o 

dl (8 ) = 

da (8 ) = d l (8 ) - d I (8 ) d l (8) [ t _ e - jl f(8)] 
o 0 

d l  o (8 ) e - u f (8 ) 
c ' e st - à -dire que 
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Pour tout le cri stal l ' ab sorption A sera telle que : 

A = f 
.
da (a ) = f d 10 (a ) [ 1  - e -u 

f(a� =� :o
TT W(e ) [ 1 - e -IJ. f(a )

] d O  
crI stal Q 

Le cri stal pré sentant une sYITlétrie de révolution autour de la direction e = 0, A devient : 

o - U f(e) o .  
TT 1 1 r A =1 - W(e ) [ 1 - e ] 2TT sin a de = 2" sm a W(a )[ l _ e - U f(e )

] da 
o 4 TT  0 

La cOITlparai son d e s  efficacité s de s d ifférent s cri staux peut s ' effectuer en cOITlparant l e s  rapports 

/ . . B f 
180  . ( ) [ -IJ. f(e) , A 1 SOit pratlqueITlent = sm a . W a 1 - e ] d a , a en degre.  

o 0 - 1  Pour un rayonneITlent y de 4, 43 MeV traver sant un cri stal NaI (Tl)  on a u = 0, 0 1 3  ITlITl D ' autre 

part COITlITle on l ' a  vu précédeITlITlent, la fonction W(e) peut avoir différente s forITlulation s .  Le s 

calcul s ont été réali s é s  en prenant une fOl"ITle atténuée, W(a) = ( 1  - 1 ,  14 c o s2 a + 1 , 6 6  co s
4 a )  k, k 

étant un facteur de norITlali sation .  Le s fonction s f(a) se dédui sent fac ileITlent de s donnée s géo­

ITlétrique s des  cr i staux . Nou s nou s  bornon s à pré senter ici uniqueITlent f(a) pour le  cri stal puit s 

(figure 18 ) .  

Nou s pré senton s dans le tableau 6 ,  le s ré sultats du calcul de � pour le cOITlpa­

rai son de différent s cr i staux, util i s é s  ou envi sagés . 

9, = 39.3° 

Type de c ri stal Puits  Plan (4". 4")  

� =  1 0 1 , 6 Ç2I = 1 0 1 , 6 diITlensions (mITl) t = 7 5. 4 t = 1 0 1 ,  6 3 puits ç5f 25, 6 voluITle (CITl ) t = 25,4 3 V = 600 CITl3 v = 8 1 0  CITl 
Po sition de la c ilie à 1 2  ITlITl 
sur la direction du fond à 1 7  ITlm 

a = 0 du puit s � =.(, l!Ss�ne . W(a) 34, 3 1 6, 9  

Ct _ e - u f(a), d a 

rte) = �  co s e 
1 2  a :5 8 < a ((e ) = 5�. 8 

1 2 sm 8 - 7o;ë 
a :5 8 < a r(8) = �a 2 3 S U1 

a :5 a < 8 f(a) = \. 3 . 4 _ 1.b....!L. 3 4 1 c o s  al  s in  a 

a 4 :5 a :::;; 100> f( a )  = 0 

Figure 18  -

Plan (4" .  6")  

(jJ = 1 0 1 , 6 
t = 1 5 2, 4 

3 
v = 1 200 CITl 

à à à à 
1 2  mm 1 7  mm 25 mm 60 mm 

20, 2 1 7, 5 14, 4 7. 

Cylindre �= al1, 8 � = 2 0 1 , 8 
i = 1 00,  2 ç5. = 50, 1 

1 t = 1 50 3 t = 1 50 3 
v -= 3&l c ITl V = 4.4al CITl 

au c entre au centre 

38, 8 58, 2 

Tableau 6 - Comparai son de s efficacités de s différent s cri staux Na 1 ( Tl )  

util i sés ou envi sagés pour la détection y 
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il res sort de c e s  comparai sons, exception faite· de s cri staux cylindrique s, que c ' e st le  cri stal 

puits  qui a la meilleure efficacité, comme on pouv.ait en fait s ' en douter .  Pour l e s  différent s 

c ri staux plans, on remarque qu ' il n ' e st pas  néces saire d 'util i ser  l e  plus  gros  c ri stal d i sponible .  

En  effet, à même po sition de la c ible par rapport au  détecteur, le s absorption s sont peu différente s 

( 1 6, 9  et 1 7, 5) , ce qui a été vérifié expérimentalement en trouvant dan s  le s deux cas  un rapport 

environ égal à deux quand on compare au c ri stal puit s .  Par cOntre pour l ' efficac ité d u  cr i stal, 

le volume intervient, étant donné que le bruit lui e st sen siblement proportionnel. Ain si  le  petit 

cr i stal plan (4" . 4") e st plu s  intére s sant, l ' expérience réali sée sur le s bruit s de fond l ' ayant 

confirmé .  Pour le s c ri staux plan s, on peut remarquer enfin l ' importance du po sitionnement de 

la cible,  ceci con stituant un c ritère e s sentiel pour la  conception de la chambre d ' analyse .  

Le s calcul s ont é té  aus si réal i s é s  pour deux type s de cr istaux cylindrique s, 

envi sag é s  pour la future chambre. Celui de d iamètre intérieur 50. 1 mm n ' e st pratiquement p a s  

utili sable vu s e s  dimen sions .  L ' autre (9 .  = 1 00, 2 mm) pré sente une ab sorption élevée, voi sine 
1 

de celle du cri stal puit s (38, 8 et 34. 3 )  mai s son volume e st tel que le bruit aurait été trè s impo r -

tant. Enfin, un critère d e  base dan s l e  choix d ' un système d e  détection e st son prix, et i l  e st 

évident qu 'un tel c ri s tal c ylindrique de g rande dimen sion repré sente un inve sti s sement trop 

important par rapport au gain d ' efficacité. 

II .  3. LES CARAC TERISTIQUES DU DOSAGE 

Nous pré senton s ici. comme il e st souhaitable de le faire pout toute méthode. 

l ' a spect  quantitatif, c ' e st - à -dire le mode d ' établ is sement d e s  ré sultat s. ain si que la sen sibilité 

et la limite de détection.  Nou s  soulignon s aus s i  le cOté très  s électif de la m éthode . L 'obtention 

de profil s e st un c ritère important, surtout quand la ré solution en profondeur avec laquelle ce s 

profil s sont obtenu s e st peu commune comme nou s le montron s avec cette technique . 

II. 3 .  1 .  La s électivité 

Cette réaction e st trè s sélective de l 'hydrogène. Expérimentalement. On en a 

d éjà la  conviction quand on analyse des  c ible s pré sumées  vierge s d 'hydrogène. tell e s  qûe certain s 

silicium ou aluminium : on n ' ob se rve aucune structure gamma sur la  totalité du spectre,  en 

particulier ver s  l ' énergie 4. 43  MeV corre spondant à l ' énergie du rayonnement ·détecté .  

Pour s ' a s surer de l ' impo s s ibilité d ' avoir  des  interférence s, On pe�t examine r  

d 'un point de vue théorique, to ute s l e s  r éaction s para site s po s sibl e s  produisant d e s  atome s d e  

carbone 1 2C* excité s, pouvant donc donner nai s sance par d é sexcitation à un gamma de  4, 43  MeV. 

Deux type s de réactions  peuvent avoir lieu : des  réaction s directe s avec l ' azote 15  inc ident et 

des réaction s indirecte s avec d e s  atome s cibl e s  reculant aprè s c olli sion avec d e s  ion s azote 

inc ident s .  

Le  tableau 7 ré sume le s  réaction s directe s l e s  plu s  probable s, avec l eur  énergie 

de réaction, éventuellement le seuil de r éaction et le s barrière s coulombienne s : 



1 2C ( 1 5N, 
4 1 5  

He ( N, 
6Li (

1 5
N, 

7 . ( 1 5  
Li N, 

9
Be ( 1 5N, 

14N ( 1 5N, 
1 60 ( 1 5N, 
19 

(
1 5  

F N, 
23

Na (
1 5

N, 

( 1 )  Seuil 

Réaction s 

1 5N) 1 2C* 

7 
Li) 

1 2C* 

9 ) 
1 2  * Be  C 

1 0  ) 1 2  * B e  C 
7Li a )  

1 2C
* 

1 7  ) 
1 2  * o C 

1 9
F)  

1 2C* 
22 ) 

1 2  * Ne C 
26Mg) 

1 2
C* 

- Q 

( 2) B (centre de ma s se) 

M + M 

Q (MeV) 

- 4, 43 

- 1 6, 8 1  

- 1 , 60 

- 2, 03 

- 1 0, 30  

- 0, 67 

- 7, 58 

2, 2 1  

2, 3 6  

M 1 /3 1 /3 
1 + M2 

3 2 ,  

Seuil (MeV) 
(I) 

9 ,  9 

79, 8 

5, 6 

6, 4 

27,  5 

1 , 4 

14 ,  7 

(en Me V) 

B (Me V) 
�� . ,  (2) (3 ar nere 

8, 8 1 9 ,  9 

3, 5 1 6, 4 

4, 9 1 7, 2 

4, 8 1 5, 1 

6, 2 1 6, 4  

1 0, 1 20, 8 

I l , 2 2 1 ,  8 

1 2, 3 2 1 ,  9 

1 4, 5 23, 9 

(3 )  E = B 1 2 
M2 

éne rgie d e s  azote s 1 5  corre spondant à la barrière coulombienne B ,  

(MeV 

Tableau 7 - Caractér istique s des principales  réaction s directe s (induite s par 1 5N) 

pouvant conduire à l ' émis s ion d 'un y de 4, 43 MeV.  

On cons tate que pour l ' ensemble de s réaction s pré sentées, la plage d ' énergie 

util i s ée,  c ' e st -à-dire  de 6, 4 MeV à 8 MeV, est largement en de s sous des énergie s corre spondant 

aux barrières  coulombienne s et même souvant aux seuil s de r éactions .  Ainsi  ces réactions sont 

soit impo s sible s, soit trè s peu probabl e s, l a  section efficace s ' effondrant généralement pour 

une énergie inférieure à l ' énergie COrre spondant à la barrière coulombienne , On sait de plus 

que la dé sexcitation radiative d 'un noyau e s t  peu probable si l ' émi ss ion de particul e s  e st po s sible, 
. 1 2  

c e  qui e st le  c a s  pour un noyau C dè s une énergie d ' excitation de  7, 6 5  MeV corre spondant 

au deuxième niveau du noyau 1 2C . On note, en particulier,  que la r éaction la plus  à c raindre,  

c 'e st -à-dire la diffu sion inéla stique sur le noyau 1 2C, e s t  impo ss ible en de s sous de 9, 9 MeV 

et  qu ' elle souffre d 'une barrière coulombienne déjà bien élevée. 

Le deuxième type de r éactions, l e s  réactions indirecte s (ou en deux étape s) ,  e st dü 

à d e s  élément s (mas se M ) de  la  c ible reculant aprè s coll i s ion avec des ion s inc idents azote 
2 

(ma s se M
l
) d ' énergie E l '  Pour de s coll i sions éla stique s, l ' énergie tran sférée au noyau de  recul 

éjecté, suivant l ' angl e  8 par rapport  à la direction des ion s  azote s incidents, e st 
4 M I 

M
2 2 E R = (M + M )2 E l  c o s  8 ; la probabilité d 'un tel évènement e st donnée par la relation 

1 2 

d a 
d O 

Z 2 Z2 e4 
1 2 

L' énergie transférée e st évidemment maximale pour 8 0 ;  s e s  valeurs  sont repré sentée s dan s ce 
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cas  sur l e  tableau 8 concernant quelque s une s de s réaction s po ss ible s 

Réac tion s Q (MeV) Seuil (Me V) B (MeV) Eb . ,  (MeV) arrlere 
6 

( 6 . ) 1 2  * Li LI. V C 
9 4 1 2  B e  ( He. n)  C* 

9Be  ( 6Li, t) 1 2C* 

l I B (p. Y )  1 2C* 

I l (
4 

) 
1 2

C* B He. t 
1 2  

(
1 2  

C C,  
1 3C ( 6Li, 

1 2  
C)  

1 2
C* 

7 1 2  
Li) C* 

14  
N (p. 

3
He) 

1 2C* 

14  4 
N ( He, 

1 4
N ( l OB, 

1 4N ( 1 2C, 
1 4N ( 1 4N• 

6 ' ) 1 2  * 
LI C 

1 2C )  1 2C* 
14N) 1 2C* 

1 60) 1 2C* 

-: 

23. 7 3  2. 5 4. 9 

1 .  27 2. 2 3 , 2 

6. 0 5  3 .  1 5. 1 

1 1 . 5 1  1 . 6 1 ,  7 

- 8. 28 I l , 3 2, 6 3 .  6 

- 4. 43  8. 9 7 . 9 1 5. 7 

- 2. 1 3  3 .  1 4, 3 6. 3 

- 9 ,  20 9 . 9 2, 1 2, 2 

1 3 , 2 2  1 7  3 . 5 4, 5 

1 0, 48 7, 7 1 3, 1 

- 4, 43  8. 2 8 , 9 1 6, 6 

6. 0 2  1 0. 2 20. 3 

E Max (Me V 
R 

6. 5 

5. 3 

6, 9 

1 . 9 

5. 3 

7 . 9 

6, 5 

1 , 9 

5. 3 

7, 7 

7. 9 

8. 0 

Tableau 8 - C aractér i st ique s de s pr incipal e s  réactions ind irecte s (induite s par 

différents noyaux de recul) pouvant conduire à l ' émi s s ion d 'un Y de 4. 43 MeV) 

Le s rema rque s sOnt identique s à celle s concernant l e s r éactions direct e s ; l e s  

énergie s maximale s  de s élément s reculant sont généralement. soit infér ieures  aux seuil s d e  

réaction, donc interdi sant c e s  réactions, soit inférieure s aux éner gie s co rre spondant aux barriè re s  

coulombienne s. donc impliquant d e s  sections  efficac e s  t rès  faible s .  Pour  l e s  autre s réaction s l e s 

énergie s sont souvent élevées .  notamment supérieur e s  à 7 ,  6 5  Me V, la probabilité d ' exc iter le 

premier niveau du noyau 1 2C à 4, 43  MeV étant alo r s  trè s faible .  Enfin il faut in s i ster sur le fait 

que ce s réactions  sont en deux étape s, c ' e st - à-dire que l e s  réaction s nucléaire s font suite à de s 

réactions  de  diffusion . Le s section s efficac e s  de diffusion ver s  l ' avant pour d e s  élément s l ége r s  

étant d e  l 'ordre d e  grandeur d u  barn ( 1 0 - 24 cm
2
) ,  o n  n 'a, par exemple dan s l e  c a s  d 'un élément 

é d . '  1 1 8  / 2 , . . 0 6 
pr  sent en  g ran e concentratlon telle que 0 atome s cm • qu une dlffuSlOll pour 1 particule s 

inc idente s .  Ain si  l e s  réactions d irecte s fai sant suite à cette diffus ion ne doivent en g énéral guère  

interférer  a vec les  réactions directe s .  

Il. 3 .  2 .  A spect quantitatif 

a) Formulation analytique 

E 

x 

Figure 1 9  -

W( Ea,E , x )  
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La particule inc idénte d ' énergie E ·  po s sède à la distance x,  l ' énergie E déduite des o . 
relations parcour s -énergie.  Du rayonneIllent éIlli s, on peut tirer une équation donnant N (Eo)' le  

nOIllbre total d ' événeIllents détecté s, en fonction de C(x) concentration de l ' éléIllent à do ser, à une 

profondeur donnée : 

avec 

ex d o C (x) dx f W (E , E, x) - (E) dE 
o 

0 d Q  

n angle solide d e  détection (en stéradian) 

Q nOIllbre de particule s inc idente s 

€ efficacité de détection 

réf. (66) 

- 3  C (x) concentration de l ' él éIllent à do  ser  à la profondeur x (en atoIlle s , CIll ) 
� (E) section efficace différentielle, fonction de l ' énergie E et de l ' angle 9 d ' obser ­
d O 

' ( Z é d ' - 1 ) , 
vahon en CIll . st ra lan 

W (E , E, x) dE repré sente la probabilité pour qu 'une particule incidente d ' énergi& o 
Illoyenne E ait à la profondeur x une énergie cOIllprise entre E et E + dE. C ' e st en 

o 
fait la cOIllbinaison de la d i stribution énergétique des  particule s incidente s (probabi-

lité g (E , E . )  dE)  et de  l 'effet de straggl ing (probabilité f(E " E, x) dE) o 1 1 

l \ ( ex 
W (E , E, x) = Je g (E , E . )  . , "  0 0 0 1 

f (E . , E, X) dE 
1 

N (E ) repré sente l ' aire sous le pic corre spondant au rayonneIllent détecté .  Cette équation ( 1 )  
o 

repré sente dans tous  l e s  cas  le terIlle général d ' un systèIlle d ' équation s obtenue s pour diverses  

valeur s de  E • La ré solution d 'un tel systèIlle se  siIllplifie dan s  l e  cas  particulier d ' une réaction o 
à ré sonnance étroite et i solée, dont la section efficace  peut alors  s ' expriIller  sous la forIlle d 'une 

(f/Z)Z 
relation de d i sper sion de B reit-Wigner : 0 = OR Z 2 ' r étant la largeur de la 

(E - ER) + ( r  /Z) 

ré sonnance et C1
R 

la valeur de la section efficace à l ' énergie de résonnance E
R

' La section efficace 

différentielle �� d ' éIlli s sion de la réaction détectée e st une fonction de l ' angle 9 ,  s i  bien que la 

relation ( 1 ) devient : 

f xo 
N(E ) = Q 0 C (x) dx f k (9) € (9) d Q j W(Eo' E, x) 

, 0  0 0 

k (9 ) étant la  d istribution angulaire norIllaiisée d ' éIlli s s ion du y détecté, 

dE 

Pour un détecteur donné, dans une géoIllétrie fixée, l ' intégrale  sur n e  st naturelleIllent une 

constante . 

Si on néglige le straggling et la di stribution initiale de s particule s incidente s e t  si 

l 'on suppo se C (E) constant sur l ' intervalle t, E corre spondant à la perte d ' énergie lor s  de la 

t raver sée de la c ible ,  l ' expression précédente s ' écrit : jEO 
N(E ) = K Q CR 

C
E o E - t, E  o 

- dE 
dE/dx 

L ' intégration e st po s sible si le pouvoir d 'arrêt dE/dx peut être suppo sé constant dans ces  l iIllite s 

d ' intégration. Cette approxiIllation parai't particulièreIllent justifiée dans notre cas, COIllIlle l ' in­

dique la figure ZO, 
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E (MeV) 

AI 

Au 

8 

35 .  

10 12 

Figure 20 - Variatiori du pouvoir  

d ' arrêt de s ion s 
1 5

N dan s l ' alumi-

nium et  l 'o r  (d 'aprè s ( 6 7 )  ) . La 

plage d ' énergie 6 -8  MeV e st 

surlignée . 

Dan s c e s  conditions, l ' expre s sion donnant N (E ) s ' écrit  o 
r 

( z) N (E ) 
o z 

Remarque : 

(EO - ER) [Arctg - Arctg riz 
E 

o 

Si on ne néglige pas le  straggling et la di stribution énergétique du fai sceau, la  largeur totale de la 

ré sonnance à la profondeur x e st alors  r = ( rZ + rS
Z + r � )  l /z avec r e t  r .  largeur s à mi-hauteur t l S l 

de s di stribution s due s au straggling et au fai sceau inc ident . 

Deux cas  pratique s se présentent habituellement : (figure 2 1 )  

- a) La c ible e st mince, corre spondant à une perte d ' énergie /:; E de l ' ordre de grandeur de la 

largeur r .  Le rendement N (E ) pa s se par un maximum N (E ) max. donné par : 
o 0 

C
E /:; E N (E

o
) 
max = N (Eo' /:; E) = K Q C1R dE/dx r Arctg (� 

, . E E /:; E pour une ene rgle = + -o R 2 

- b) La cible e st épai s se, r négligeable devant /:; E, l ' expre s sion préc édente ( 2) s ' éc rit 

Ce 

r 
Z 

o R [ E - E 
Arctg ( riz ) + �] 

rendement tend asymptotiquement ver s  un maximum N(E ) 
o max. donné par 

(3 ) N(E ) 
o max 

C
E r 

N (E
o' oc) 

= K Q IJR dE/dx Z TT 

N rEo) 

N(Eo }max 
. 

Eo 

ER -r ER+tlE-r 

N (Eo )  
----- --,..-------

palier couche 
épaisse 

Eo 

a) Couche mince b) C ouche épai s se 

Figure 2 1  -
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Le rappo rt de c e s  rendements maximaux pour deux c ible s mince et épai s se de même nature 

s ' exprime : 

N (E ) max. couche o 
N (E ) max. couche o 

mince 

épai s se 

N (E • fi E) 2 
_--:---"0'-----,:-- _ _ 

N ( Eo ' "" ) TT 
Arctg 

n peut se rvir pratiquement à la détermination de 6. E. 

L'établ i s sement du spectre N (E ) en fonction de E (voir  figure 22) met en évidence o 0 
de s aire s (8), bornée s entre deux l imite s E 1 et E 2 ( incluant E ) dont la détermination va o 0 R 
permettre le do sage et l ' établ i s sement de profil s .  L' aire 8 (6. E) corre spondant à la couche 

mince ré sulte de l ' intégration sur toute s le s valeur s de Eo' soit : f t  <Xl . CE r 8 (6. E) = N(Eo) dE = K Q cr R - TT • 6. E = N (Eo' al ) 
- co dE/dx 2 

. 6. E  

Dans l e  c a s  d e  l a  couche épai s se homogène, l ' intégration entre le s deux l imite s EO I  et Eo 2  
conduit immédiatement à 

8 ( tt»  = N (E , <Xl  ) • (E 2 - E l ) 
o 0 0 (voir figure 22 a) 

N (Eo } 

N (Eo} 

x, 
Eo, 

Aire = S (CXJ}e 
(en coups x MeV) 

profondeur 
énergie Eo 

Aire = S 
( en coups x MeV ) 

profondeur 
énergie Eo 

Figure 22 -

- a) C a s  de la couche épai s se homo ­

gène tel qu 'un étalon hyd rogéné e, 

de concentration con stante C
E 

en 
- 3  

atome s . cm 

- b) Cas  d 'un profil d 'un matériau 

A de concentration globale m en 
- 2  

atome s . cm et de concentration 

locale C . en atomes . cm -3  
1 

Dans le  cas pratique du tracé des  profil s de concentration (figure 22  b) on peut 

divi ser l ' intervalle (E 2 - E 1 ) en fractions de concentration constante C d ' épai s seur s fi E  o 0 x 
suffi samment g rande s pour que chacun de ces  intervalle s  soit con sidéré comme une c ible épai s se .  

Chacun de s point s du  profil corre spondant à l ' énergie E e st décrit par  une expre s sion du  
ox 

type ( 3 )  et l ' aire totale corre spondante s ' exprime par 

E 
S =1 02  

EO l  

r _ TT 
2 

dE 
dE/dx 



c ' e st-à-d ire 
r S = (K Q cr - TT 

R Z 

S = k '  m ou m = 

37 .  

) f Xz  C d x x x 1 
_1_ S 
k'  

= k S 

en rappelant que m e st la teneur globale en atome s xz (X - X ) considéré .  (m =.f C x dx. ) 
Z 1 x l 

- z  
c m  dans l ' inte rvalle d ' épai s seur 

La comparai son entre cette aire S et  l 'aire S(",) obtenue avec les même s bo rne s pour un étalon 
e 

épai s conduit au rapport : 

S Q m (dE/dx) 
e 

S (00) e = 
Q e 

s 

avec 

C 
e 

S ("') e 
(E - E ) o Z 0 1  

= N (E  , "' ) o e 

d 'où m = 
N (E , ... ) o e 

(dE!dx) e 
en atome s . - z cm 

que l 'on peut aussi écrire S 
S (0)) e 

m étant la teneur globale de  l ' étalon en atome 51 
e 

corre spondant à EoZ 
- E

o l ' 

m e 

- z  c m  dan s l ' intervalle d ' épai s seur X '  1 - X'
Z 

Naturellement chacun d e s  point s N d 'un profil co rre spondant à une concentration C liée à la  x x 
concentration étalon par 

C C 
x e 

N 
X 

N e 

(dE/dx) 

(dE/dx) e 

- 3  en atome s . cm 

On peut envi sager dive r s e s  expre s sion s d e s  concentrations l iée s entre ell e s  par la  relation : 

C - 3) (at . cm 
= P - 1  

(at - g . g ) d - 3  'Y\, = T - 1  
(g . cm ) . (at . at ) . 

d • tyt 
M(g) 

')1.,= 6, 0 Z3 I OZ3 et M : mas se atomique (ou moléculaire) de la  matrice. 

- b)  Le s étalons 

Comme on a pu le remarquer, l e s  me sure s quantitative s néc e s sitent l 'util i sation 

de c ible s étalons de concentrations en hydrogène COnnue s . Deux type s d ' étalon !! ont été employés 

d e s  c ible s de formule chimique connue (minéraux ou plastique s) e t  de s c ibl e s  implantée s en 

hydrogène . 

Le s minéraux sont : 
Z 

- le mica type "muscovite" de formule K A1
3 Si

3 
0 1 0  (O

H)
Z 

et de concentration P . = 
- 1  mica 398 (= 0, 005 at - g . g ou 5000 ppm mas sique) 

-·la tourmaline type " schOrl ite" de formule Na (Fe, Mn)3 
Al6 (B0

3
)3 [Si6 0

1 8J (OH)
4 

et de 

concentration P l ' = 
1 0

4
54 

( = 0, 0038 at . g . g - 1  ou 3800 ppm massique) tourma ine 

Le s plastique s sont : 
1 0  - 1  - le kapton de formule C

ZZ 
H I O  NZ 

0
5 

et de concentration P
kapton = m ( =  0, OZ6 at " g • g 

ou Z6000 ppm mauique) 
1 6  - le mylar de formule C 1 9 H

I 6 0
7 

et de concentration P mylar 
= 3"56 
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( = 0, 045 at  - g . g - 1 ou 4 5000 ppm mas sique) , En fait, ce  dernier étalon n 'a  pa s été util i s é  

pour le moment par suite de sa faible tenue mécanique . Ce problème a été rencontré  aus si avec 

l e s  micas  et kapton s .  Même avec un dépOt d ' or pour augmente r l ' écoulement de s charge s et de s 

c alo r ie s,  c e s  c ibl e s  ne tenaient pas  sous  le fai sceau. La solution a été d ' augmente r l e s  épai sseurs  

( 50 micron s  pour le mica et pour le kapton) e t  de travaille r  avec de s fai sceaux défocal i s é s  et de  

faible intensité ( 1 0 nA pour  le mica, 5 nA pour le kapton) . Par contre la  tourmaline e st parfai -

tement stable sous le fai sceau et c '  e st le  seul étalon qu 'on pui s se util i se  r dan s le s condition s 

normal e s  d ' analyse (50  à 1 50 nA b ien focali s é s) .  

De  s c ible s implantée s en  hydrogène constituent l a  deuxième série d ' étalonnage.  Ce  
a 

sont de s di sque s de s il ic ium pol yc ri stall in implan té s à 7 par rappo rt à l ' axe < 1 ,  0, 0 > .  Ce s 

c ibl e s  r éal i sées  au C .  E .  N .  Grenoble ont été analysée s par Ligeon avec la réac tion nucl éaire 

1 H ( 1 1  B , Cl )  Cl Cl .  Elle s d iffè rent le  s une s de s autre s selon la profondeur d ' implantation (l iée à 

l ' énergie d ' implantation) e t  la  do se implantée : 

- implantée s à 3 . 1 0 1 6  atome s . cm- 2 e t  à E = 1 , 5 - 3 - 20 - 30  Ke V 

_ implantée s à 1 0 1 7  atome s . cm
- 2  

et à E = 1 0  Ke V.  

La comparaison  de s étalon s de s deux type s pe rmet tout à la fo i s  l a  vérification de 

l eur cohérence et la détermination du facteur d ' étalonnage k défini préc édemment. 

m .  
k = ---..l. 

s . 1 

C .  
J 

N . (dE!dxJ. 
J J 

En fai t  la connai s sance préc i se  de s pouvo ir s  d ' arrêt po se quelque s problème s ,  Pour le mica, 

l e  kapton et la tourmaline d e s  me sure s expérimentale s  sont à prior i  trè s dél icate s .  Une de s 

solution s envi sagée s au labo ratoire  serait  d ' aminci r  suffi samment c e s  c ible s (en particul ie r  pour 

le mica et le kapton) pour les rendre auto -po rtante s et mesurer directement la perte d ' énergie ,  

en détectant le s ion s azote à l ' arrière de s cibl e s .  Pour le moment ces manipulation s n 'ont pas 

été réal isée s  par suite de la difficulté que L 'on a à aminc i r  c e s  c ibl e s  ju squ 'à  de s épai s seurs  de 

l 'ordre du micron. 

La connais sance du pouvo i r  d ' arrêt dan s  le  silic ium e st pr imordiale ,  vu l ' impor -

é . l ' 1 l ' , . 6
( 67)  ' 6 ( 5 1 )Me - 1 2 tance de ce  mat r1au. La va eur donnee dans  a ltterature varle de a , 5 V .  mg . cm • 

Pour l e  s ilic ium cri stallin une expérience e st en cour s, l e s  ré sultat s n ' étant pas  exploitable s 
, , ( 1 6  - 2

) pour le moment. Elle  con siste a 1mplanter de s protons  5 , 1 0  atome s . cm à l ' inte rface 

d 'un S. O. S. ( silicon on sapphire) et à matérial i ser  cet interface par une d i s symétrie dan s le  pic 

d ' implantation, soit initialement, soit aprè s  de s recuit s .  On pourrait ainsi remonter au pouvo ir 

d ' arrêt, étant donné que pour une telle c ible,  l ' épais seur de la couche de silic ium peut être 

connue trè s préci sément . 

Pour l e  sil ic ium amo rphe, on a travaillé sur d e s  couche s hydrog énée s de 6000 à 

8 00 0  R dépo sé e s  par pulvéri sation .  Ces  c ibl e s  ont été analysées  en hydrogène et leur s épai s seur s 

ont été me suré e s  en retrodiffusion élastique de particul e s  
4

He2 + de 3, 7 MeV environ, le pouvoir 

d ' arrêt des particul e s  alpha étant a s se z  bien connu. On trouve à 10  % prè s une valeur de 

6, 5 MeV . mg - 1 . cm
2 confirmant ainsi la valeur de LANFORD 

( 5 1 )
. De plus quand On calcule 

d e s  concentrations d 'hydrogène dans le silicium, sur de s c ibl e s  analysées  par d ' autre s 
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laboratoir e s, en particulier par Ligeon avec le. hore, le meilleur accord avec l e s  valeu r s  annon-
- 1 . 2 c ée s  par ce s laboratoire s e st obtenu quand on prend 6, 5 au lieu de 6 Me Y . mg cm . Une 

dernière confirmation de cette valeur e st la me sure du maximurn du pic d ' implantation d e s  c ibl e s  

de sil ic ium implantée s,  pré sentée au chapitre I I  d e  la  deuxième partie . 

Le s d ifférente s valeur s du pouvo i r  d ' arrêt sont pré sentée s dan s  le tableau 9 pour 

l ' azote 1 5  mai s aus si pour l ' oxygène 1 6  qui perm et la  comparai son entre différente s référence s  

1 6  0 

N 1 5  

Mylar Mica Kapton 

(67 )  
1 3, 04  à 13 ,  1 2 

1 3 , 1 6 (a) 9 , 27
(a) 1 2, 59 (a) 

(74) 
1 1 , 2 à I l , 3  8 , 45 ( 74) 

1 0, 9 8
( 67) 

1 1 , 02
(a) 

7 , 8 1
(a) 

1 0, 60
(a) 

Tableau 9 - Pouvoir  d ' arrêt  électron�que d e s  

pour des  énergie s compri se s entre 0, 4 e t  0 ,  5 

Tourmaline 

6, 7
(a) 

. 1 5  1 6  lOn s N et 0 
- 1  MeY . amu 

Sil ic ium Aluminium 

5, 9 5(67 )  
6 ,  1 3 ( 67 )  

6, 5 
( 5 1 )  7 , 4 ( 7 5) 

5, 9 5  à 6, 48
( 7 6) 

- 1 en Me Y . mg cm 
2 

(a) Application de la  lo i de B ragg avec le s valeur s de  Northcliffe et al . 
( 67 )  

La  comparai son de s étalon s à l ' aide du  facteur k e st en fait t rès  in structive e t  nou s a permi s 

de con stater la fragilité ou l ' in stabil ité de certain s d ' entre eux sou s fai sceau, ce  qui conduit pour 

leur utili sation à une p rocédure particulière .  Le tableau 1 0  illustre cette comparai son. Le s 

valeurs  de  k sont no rmal i sée s à une intégration de 1 0  l.l c .  

Etalon s 

Mica 

Kapton 

Tourmaline 

Implanté 1 , 5 Ke Y à 3 

Implanté 20 KeY à 3 

Implanté 3 0  KeY à 3 

1 6  1 0  atom . 
1 6  1 0  atom 
1 6  1 0  atom 

- 2  cm 
- 2  cm 
- 2  

cm 

Implanté 1 7  1 0  KeY à 1 0  atom . 
- 2  

cm 

k 

7, 3 5  1 0 1 4  à 6, 0 6  1 0
1 4  

( s érie de  1 0  me sure s) 

7, 53 1 0 1 4  à 5, 48  1 0 1 4  
( série de  1 0  me sure s 

8, 1 7  . 1 0
14  

à 1 0, 2 1 0
1 4  

8, 22 1 0 1 4  

7 ,  1 2  1 0 1 4  

6, 4 6  1 0 1 4  2 0  % 

1 4  
7, 29 1 0  

Tableau 1 0  - Domaine d e  variation du facteur d ' étalonnage k suivant le s étalons utili s é s .  

Pour l e s  mica, kapton e t  tourmaline, le s ré sultats sont a s s e z  élo igné s (jusqu'à 5 0  %) . 

Or ceci constitue le s ré sultat s bruts de tout un en semble de  manipulations avec d e s  conditons 

différente s : intensité de faisceau, focalisation, durée d ' intégration, épai s seur s de s c ible s .  

C e s  variations nous ont conduit à Ëitre prudentlil pour réal i ser  c e s  étalonnage s .  Toute s ces  c ible s, 

selon l e s  conditions d ' analyse,  peuvent évoluer sous le  fai sceau jusqu 'à  se détériorer complè ­

tement. Par exemple, le kapton peut perdre ju squ ' à  5 0  '1. de SOn hydrogène lor sque l 'analyse  
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e st réali sée sur un même point, à une inten sité relativement faible pourtant ( 7 nA. ) .  Pour le  

mica, plu s d 'une vingtaine de ré sultats cohérents « r D  '10 ) ont  é té  obtenus avec des  micas de  

1 8  et  50 micron s d ' épai s seur s, alor s  que dan s l e s  même s condition s d 'analyse ( i ,.. 5 nA),  un 

mica de 1 0  mic rons  d ' épai s seur c revait instantanément (aprè s 1 ou 2 U cl .  

Pour toute s c e s  rai son s on a cherché à obtenir le s profil s initiaux, appel é s  "profil s à la 

do se zéro" (voir deuxième partie), c ' e st -à-dire à s ' affranchir de l ' effet du fai sceau en intégrant 

de s charg e s  très  faible s ( 0, 2 à 1 Il C) et en changeant de point d ' impact à chaque comptage .  On 

trouve alor s  un trè s bon accord entre le  kapton et  le mica et ceci sur un grand nombre de 

me sure s : k 7 , 02 1 0 1 4 
kapton 

k . 7, 1 3  
mlca 

Par contre la tourmaline donne k = 8, 1 7  1 4  1 0  pour l e s  "do se s zéro" .  Il semble que celle 

dont nous  d ispo son s ait une concentra tion inférieure à la concentration théorique,  conséquence 

peut -iltre de son trè s mauvais  état de surface (fi s sures visibles  à l 'oeil) . 

En conclu sion, nou s soulignons l ' impo rtance de s ' entourer de toute s le s précaution s 

nec e s saire s pour l ' analyse de s étalons de façon à ce qu ' il s n ' évoluent pas sous fai sceau. 

II .  3 .  3 .  Sensibilité et  limite d e  détection 

La sen sibilité S d 'une méthode e st caractéri sée par la variation minimale  qu ' il 

faut impo ser à la grandeur me surée, c ' e  st-à -dire à la concentration, pour obtenir une variation 
( 77 )  . significative du r é sultat de la  me sure . Le s récente s définitions donnent pour l ' expre s slOn 

de la sen sibilité en terme s stati stique s :  S = .!:... k Cf D S n 
- 1  a e st la pente de la droite d ' étalonnage en (concentration) (coups) (\..LC) 

D e st la dose intégrée en (U C )  

cr e st l ' écart type sur l a  me sure .  En considérant que le s ré sultat s de s me sure s sont di stribués  
n 
suivant une loi de Poi s son on a : cr = Vn . D n 
n e st le nombre de coups net par microcoulomb. 

Si N e st le nombre de coup s total par microcoulomb, n = N - f .  

f repré sente le blanc de la me sure en coups  par mic rocoulom.b. Or le fond total F e st pratique ­

ment indépendant du temp s de comptage et proportionnel à la charge intégrée, ceci  pour de s 

temp s pas trop élevés n ' excédant pas quelque s minute s .  On peut écrire F = f • D,  ce qui a été 

vérifié en fai sant varier les temp s de comptage soit en intégrant une dose con stante (variation de 

l ' intensité) , soit en fixant l ' intensité (variation de la  do se) . Ainsi  l ' expr e s sion de S devient : 

S = a k S tfD 

k
S 

e st un facteur stati stique dépendant de s risque s Cl et tl que l 'on se fixe d ' aprè s le s définitions 
. . h b ' Il (7 7 )  P d ' . é à ut statl stlque s a ltue e s . our e s  rl sque s Cl et tl flx s 1 0 /0, on a kS .... 4, 5 donc : 

1 S = 4, 5 
a 
Y-f 1 

n importe de ne pas confondre la sen sibilité de la méthode avec sa limite de détection 

ou seuil de détection .  ,La l imite de détection L e st la plus faible valeur de la concentration dont la  

méthode d ' analyse permette d ' affirmer qu ' elle n ' e st pa s nulle .  Toujours  en  terme s stati stique s 
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a ( k  0 + k '  ) D d f d 
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o e st l ' écart type sur le fond (ou blanc) .  En con sidérant que le fond e st di stribué conl.lne la 
f 

me sure, suivant une loi de Poi s son et qu ' il e st comme on vient de l e  d ire  proportionnel à la 

dose ,  On a : of = � 
k et k '  sort de s facteurs stati stique s dépendant de s ri sque B a. et f3 que l 'on se fixe 

d d 
a. = f3 = 1 0  '70 on a kd = 4, 1 e t  k' d = 1 , 9 et l ' expre s sion de L e st alor s : 

L =� (4 , 1 v'f.I) + 1 ,  9) 1 

( 7 7) Pour 

Le fond ou  blanc f e st obtenu en réali sant des comptag e s  sur une c ible ultra-pure 

de silicium à une énergie inc idente supérieure à la ré sonnance . Dans ces condition s 

f = 5 : 0, 5 coups/�c 

Application au silicium 
- 6 - 1  

L'étalonnage donne a = 7 , 8 1 0  (at - g/g) (coup s) (� c )  

7, 8  (ppm) (coup s) - l (� c )  

0, 02 1 8  (at '70) (coup sr 1 (� c )  

La figure 23 montre l ' évolution de la sen sibilité en fonction de  la concentration . 

S (COUPS) 

150 

100 

50 

o 

dans Si : 10coups� 78ppn 

500 1000 1500 
N (COupS / fiC) 

� 0.22 % at 

2000 

Figure 23 -

Le tableau I l  indique l ' influence de la dose intégrée sur la  sen sibilité et la  l imite de détection : 

D S (c ible à 20 % at) 

ppm at % 

l u C 1 1 00 3, 1 

1 0  � C  3 50 1 

L 

ppm 

80 

25 

at % 

0, 2 

0, 06 

Tableau I l  - Evolution de  la sens i ­

bilité et  de la l imite de  détection 

en fonction de la do se intégrée .  

Ces  ré sultat s sont obtenus avec le cr i stal plan (4"  . 4" ) .  Pour une inten sité de  

1 00 nA, l ' intégratioll d 'un microcoulomb néc e s site 1 0  second e s .  On peut améliorer l e s valeur s 

pré sentée s dans l e  tableau I l  en augmentant l ' efficacité de  d étection, so it en  optimali sant l e  

réglage de  la  fenêtre Y de façon à réali ser  le  meilleur rapport pic/rond, soit en util i sant un 
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c ri stal plus  performant du  point de vue de la géométrie de  détection comme c ' e st le cas  avec 

le cr i stal puit s .  En effet l ' efficacité e st multipl iée par un facteur J ,  5 par rapport au cr i stal plan 

(4" . 4") ,  alo r s  que le fond e st pratiquement inchangé (f = 5 coups/� C) du fait du faible volume 
3 3 

du c ri stal ( 600 cm contre 8 00 cm ) .  Pour le silicium, la sensibilité passe alo r s  de J I  00 à 

9 00 ppm pour un échantillon de concentration atomique ZO '10, et la l imite de détection passe  de 

80 à 50  ppm. 

On peut aus si reculer  la l imite de  détection en abai s sant l e  fond. Le rayonnement 

gamma étudié étant de relativement haute énergie (4, 43 MeV) il e st bien séparé du bruit à basse  

éne rgie ( électronique princ ipalement) et  e st donc dU  aux rayon s co smique s et aux interactions 

du fai sceau le long de la l igne . On agit sur ce  bruit en protégeant le  cr i stal le mieux po s sible 

d ' où l ' importance du blindage en plomb, mai s aus si en contrôlant parfaitement le  fa i sceau : 

c elui - c i  doit être bien stabili sé et focali sé, sou s ri sque de "lèche r O I  certaine s pièce s métallique s ,  

On con state Ilar exemple que le fond augmente d 'un facteur deux ou troi s, si le  fai sceau atteint 

le bord du diaphragme;  cette augmentation n ' e st pas due aux réaction s créées au niveau d e  ce 

diaphragme car il e st situé à plus d 'un mètre du détecteur (fond trè s faible quand on intercepte 

entièrement le fai sc eau à ce niveau), mai s à une faible partie du fai sceau qui e st diffrac tée et 

qui frappe l ' environnement de la chambre .  

Remarque 

Influence de la couche de contam ination de surface : 

On s ' intére s se ici  à l ' influence de  la réanalyse de la surface sur un comptage en 

profondeur (E > E ) donc réanalyse par la section efficace à E > E . En reprenant le même o R o  R 
type de  calcul s que ceux utili sé s ( 1. Z. du chapitre II) pour l '  e stimation expérimentale de s 

sections  efficace  s et en prenant la largeur 6, x'  de la couche de surface telle que : 

6,x '  n ' r 
dE/dx avec n '  

n '  

Arctg n '  

J ou  Z on a 

Ayant e stimé :; à Z5�0 on doit avoir !:! (�o' 
ex» proche de îOO'O . C ' e st bien ce  qui 

e st constaté experimentalement. Le s valeur s F présentée s c i - d e s sous sont de s moyenne s 

réal i sées  sur une d izaine de  comptage s  à Eo = 6, 6 MeV sur une c ible de silicium ultra-pure 

En vide propre : N (E  , 00 ) = ZOO coups/u C et F = 4, 3 coups/u C o 
(piègage à NZ l iquide) 

En vide clas sique : N (E  , 00 . ) = 1 000 coup s/uC 
o 

-
et F = 5, 7 coups/U C 

La valeur de F en vide propre con stitue le blanc f de l ' analyse . Ainsi  On a en vide cla s sique 

N F - f -1..L 1 000 
1 

donc proche du rapport ïO'OO prévu. N (E , 00  ) o N (E , co  ) o 

Aux faible s  intégrations (D = 1 U C) l ' augmentation du fond e st donc insignifiante 

pour pe rturber  l 'analyse .  Par contre, s i  l ' analyse que l 'on a à effectuer requiert une haute 

sensibilité (concentration trè s faible d'hydrogène)  et que l 'on e st conduit à intégrer de s charg e s  

beaucoup plus grande s, p a r  exemple 1 0  U C ,  cette influence devient non négligeable .  Ain s i  un 
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fond de 5 0  coups pour 1 0  \..1 C e n  vide propre, peut aug:mente r d e  1 0, 20 , . . .  coup s e n  vide 

clas sique, selon que la surface e st 1 0, 20, . . •  foi s  plu s  grande .  On constate alor s  toute 

l ' i:mportance de travailler en vide propre de façon à réduire le s couche s de surface .  

II. 3 . 4 .  Ré solution en profondeur - straggling 

La ré solution en profondeur R e st l iée à la largeur totale r de la  ré sonnance à . n x t 
la profondeur x .  R = x dE/dx 

( 2 
r

2 + r 2 ) 1/2  avec r t = r R 
+ 

S i 

Co:m:me on l ' a  vu au chapitre II, l a  valeur ad:mi se actuelle:ment pour la large).lr de la ré sonnance 

e st r --- 6 à 7 Ke V .  

Pour la d istribution en éne rgie du fai sceau, on  peut con sidérer qu 'avec l 'ac c élérateur V. D.  G .  

4 MeV util i sé, qu'à  E = 6 MeV O n  a r.  = 6 Ke V ( 1 %)  . La distribution due  au stragglin g, r S' 0 1 . . 
e st la  plu s  difficile à évaluer .  Dans ce do:maine d ' énergie on peut util iser  la  théorie de Bohr(78) . 

La di stribution énergétique e st alor s  une fonction de Gau s s  dont la  variante e st 
2 4 2 

OB 
= 4 TT e Z 1 N Z 2 Ô x 

r 2 3 5  . r 1 2  1 0 -9 IZ Z N Z A en ke V  e t  s. = ,  � solt S = , V :  1 Z u x 

Z l  et Z sont l e s  nu:méro s ato:mique s du projectile et de la cible .  
2 3 N e st le no:mbre d ' ato:me s c ible s par c:m 

Ô x e st l ' épai s seur de la c ible en c:m. 

Le s calcul s donnent pour le s 5 élé:ment s C,  Al,  Si ,  Fe et  Au les r ésultat s pré senté s  à la figure 24 . 

Rx Résolu tion en surface (A) (A ) r 
• c 38 500 • AI 50 
1> Si 60 

400 0 Fe 25 
0 Au 23 

300 

200 

100 

400 1000 2000 4000 6000 8000A 1P. 
X rA ) 

Figure 24 - Evolution de la ré solution en profondeur en fonction de l '  épai s seur 

analysée (théorie de Bohr appliquée au straggling) . 
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C H A P I T R E  l 

ANALYSE DE SURFACE E T  INTERPRETATION DE L 'EVOLUTION 

DE L ' HYDROGENE SOUS BOMBARDEMENT D ' IONS 
1 5N 

La méthode d ' analyse étant basée sur l ' explo ration de l ' échantillon par la ré sonnance. 

l ' info rmation obtenue pour une éne rgie incidente égale à l ' énergie de ré sonnance, concerne une 

ZOne superfic ielle d 'une c inquantaine d ' an g strOms environ, co rre spondant bien évidemment à la  

largeur de  la résonnance.  Il e st intére ssant de noter que cette épai s seur e st typiquement de 

l 'ordre de grandeur des zone s concernée s par la contamination superfic ielle .  Ain si On po s sède Un 

remarquable outil d ' étude des  phénomène s  de surface pour autant que l 'hydrogène incorpo ré  se 

situe à un faible niveau de concentration . 

L'ob servation systèmatique de ces  couche s hydrog énée s de surface mOntre que 

l 'hydrogène évolue en fonction de la do se d ' ions  inc idents reçue . Ce phénomène a été signal é quel 

que soit le type d ' ions  util i sés, bore (79) ,  fluor (80)  ou azote ( 64) .  Deux évolution s typique s ver s  

une valeur d ' équilibre peuvent se présente r, avec ou sans minima; cette di stinc tion semblant 

surtout liée à la qualité du vide mais auss i  au niveau initial de concentration .  La forme exac te 

de s courbe s dépend aus si du matériau, comlne On peut le con stater sur la figure 25.  

N 
Figure 25 - Evolutions typique s 

extrême s ob servée s sur de s couche s 

de surfac e en fonc tion de la do se 

d ' ions 
1 5

N reçue. 

a) Aluminium - vide clas sique 

( sans piègeage azote liquide)  

avec g rande concentration initiale .  

b}  Aluminium - vide clas sique 

( sans piègeage azote liquide ) .  

c} Alumine amorphe - vide propre .  
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li a déjà é t é  rappo rté (8 1 )  que la qU,alité du vide (pré sence d 'hydrocarbure s ou de  

vapeur d ' eau) influence l ' évolution de contaminantll tel s que oxygène et carbone, même s i  Leur 

évolution sous bombardement n ' e st pa s identique . Cette évolution avait été interpr étée en te rme 

de redépo sition à l ' impact du fai sceau. Ici la forme expérimentale de l ' évolution de l ' hydrogène, 

notamment en mauvais vide, suggère une compétition entre départ d 'hydrogène sous bombardement 

e t  redépOt .  Cette compétition e st clairement indiquée par la courbe b de la figure 25  où  en fonct ion 

de la do se reçue, on cOn state systèmatiquement une diminution initiale de l' hyd rogène supe rficiel 

suivie d 'une remontée et d 'un plateau qui traduit alo r s  un équil ibre dynamique dépendant de para­

mètre s  qu 'on identifiera dan s le paragraphe suivant. 

I. 1 . RESULTATS EXPERIMENTAUX 

1. 1 . 1 .  Influence de la qualité du vide 

La pre s sion gazeuse ré siduelle e st inconte stablement le paramètre le plu s impo rtant 

d e s  évolution s d e s  couche s de surface .  Plus que sa valeur limite, c ' e st sa qualité qui importe.  

Le pa s sage d 'un vide qu'on qualifie ra de "cla ssique"  c ' e st -à -dire obtenu san s piège age à azote 

l iquide, à un vide "propre" r é sultant de l 'utili sation de plaque s proche s d e s  c ibles  refroidie s à 

la  température de l ' azote l iquide, n ' apporte ici qu 'un gain d 'une décade ( 1 0 -6  TO r r  à 1 0 - 7 To rr ) ;  

par  c Ontre son effet e st caractéri stique : l ' évolution crois sante en  vide cla s sique devient déc ro i s ­

sante en  vide propre comme on  peut le cOn state r sur l a  figure 26 (pa s sage de  l a  courbe a à la 

courbe b) .  Si l 'on enlève le dewar d ' azote liquide dans lequel plonge le doigt froid, l ' évolution 

redevient de nOuveau c roi s sante (courbe c ) .  

O L-__ ������� __ �� __ ���-=� ____ ��-L������ 
o 1015 2x1015 3x10150 1015 2x1015 3x1d5 0 1015 

fJJ (atomes/cm 2) 
Figure 26 - Influence de la qualité du vide sur l ' évolution de la couche de surface d ' un 
échantillon d ' aluminium (même point d ' impact) 
a) Vide cla s sique 
b) passage en vide propre 
d )  retour à un vide cla ssique 
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Ce type de courbe s a é té  obtenu pour tou s les  cas  examiné s, c ' e s t -à-d ire  indépen­

damment de la nature de la c ible ( silic ium, s ilice,  aluminium, alumine)  e t  d e s  conditions d 'analyse s 

( inten sité du fai sceau). Une seule re stric tion e st à faire  pour de s c ible s d ' aluminium écroui de 

concentration initiale trè s élevée et qui donnaient dOnc d e s  évolutions déjà décroi s sante s (courbe 

a figure 25) en vide cla s sique . Par contre l e s  valeur s d ' équilibre en vide cla s sique et en vide 

p ropre sont dan s tous le s c a s  dans un rapport  supérieur à un ordre de g randeur .  Ces  valeur s  
1 6  - 2 . 1 5  1 4  - 2  sont typiquement d e  1 0  atome s . c m  e n  vide cla s slque et 1 0  à 1 0  atome s . c m  e n  vide 

propr e .  

1 .  1 .  2 .  ROle d u  fai sceau d ' analyse 

Deux type s d ' effet s ont été mi s en évidence : un effet de den sité de  courant en jouant 

soit sur l ' inten sité soit sur la focal i sation et un effet "d ' impact"  du fai sceau caractér i sé  par un 

temps de repo s entre chaque me sure (faisceau stoppé) ou par un déplacement de la zone analysée . 

a) Ingl!...e!!c� ..!!�� ..!!�n�i!.é_d� .f.0�!:...a'lt 

L'évolution de l 'hydrogène de surface peut être suivie à inten sité cOn stante en fai sant 

varier  la focali sation du fai sc eau (figure  27) ou à focali sation cOn stante en fai sant varier  l ' intens i ­

té  (figure 28) .  Le s différents  niveaux d ' équilibre sont fonction de  la den sité de  cOurant e t  décro i s -

sent avec celle -c i .  Ce s n iveaux sOnt retrOuvé s  quand On revient aux valeur s antérieure s (a '  ;: a 

e t  c '  ;: c ) . Le s courbe s de la figure 28 montrent de plu s  que l ' évolution de l 'hydrogène de surface 

e st différente quand l ' inten sité augmente e t  qu 'on décr it alternativement l 'une ou l ' autre courbe 

(la courbe f ayant été obtenue sur un autre po int d ' impact) .  

N 

� a ' 
� . . 

• ... . • - - - - - - - - - - - - - - - - .1.. ••••• , • Cc • 
� ._ b _ " -. '. 

10 

� c -.� • •  • • • • • c' 
• " ..... . .  fa , ... e t  '--_ a ee ai � c v · , 91  • •  - - -- - - -- - - •• -.:..-

• • . '  c c . 

COURBE a focalisation � 27 mm2 
W 8 mm2 
D 2.5mm2 

20 

5x 10 15 

b 
c 

30 40 

10 16 
cp ( atomes / cm 2) 

50 Dose (pc) 

1.5x l0 16 

F igure 27 - Influence 

de la focali sation du 

fai sceau sur l ' évolu-

tion de la couche de 

surface  d ' un échan -

tillon d ' aluminium. 

F igure 28 -

Influence de l ' in -

ten sité du cOurélll: 

sur l ' évolution 

de la couche de 

surface d 'un 

échantillon 

d ' aluminium. 
(la courbe f e st 
obtenue sur un 
autre point 
d ' impact) .  
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b )  �g� �  <r�m'p�c!..s_ 
Chaque comptage peut ê tre  effectué l e  fai sceau re stant en permanenc e sur la cibl e, 

ou bien commandé par l ' ouverture e t  la fe rmeture automatique d 'une plaque cJ ' a r rêt .  L' évolution 

de s teneur s de surface e st alo r s d ifférente comme le mOntre la figure 29 . Le pa s sage cJu rég ime 

impac t s  r épété s  à fai sceau en pe rmanence sur la c ible (a � a '  figure 29) se traduit par une 

d éc roi s sance immédiate de l ' évolution et pa s sage à un r égime sen s iblement différent .  Pour mieux 

c e rner  ce  phénomène ,  la figure 3 0  mOntre la rupture dan s l ' évolution que produ i t  l ' arrêt du 

fai sceau au cour s cJ 'une évolution où le fai sceau e st en permanence sur la c ibl e .  Au s si bien en 

vide cla s sique qu ' en vide p ropre  On cOn state aprè s la réouverture "de te.. Flaque d ' ar rêt une remOn­

tée de l ' hydrogène de surface. et un retour  au niveau de ce  qu 'aurait dO. être  l ' évolution san s cet  

arrêt  du fai sceau. Ain si chaque comptage dan s la courbe a de la figure 29 intègre  ce tte remontée 

initiale apr è s  la fe rmetrue de la plaque d ' ar rêt .  Ceci mOntre d ' o r e s  et déjà que le  phénomène de 

redépOt se pour suit au -delà du temp s d ' interaction du fai sceau suggè r ani:  U1.e réactivité particulière 

de la surface i rradiée .  

N 

\-
\ 

Cha'hg:::ment 
de régime 

'�,,--o_..:.--;;;-... r.--.... r-.. __ _ (iJ 

O � ____ �� __________________ -L __ � ______________________ � 
10 '5 5. 10 '5 10 '6 

gJ (atomes/cm 2) 

Figure  29  - Mi se en  évidence de  la différ ence  d e s  niveaux de stabil i té  quand l e  

fai sceau e st e n  permanence o u  non sur la cible ( écha�tillon d '.".!uminium e n  vide 

cla s s ique ) ,  

Il e st également frappant de con stater que .  comme le  montre la figure  3 1 .  l ' évolution 

en vide propre n ' e st pas la même suivant que la zone analysée  n ' a  jamai s été bombardée au préala­

ble (deux po ints  d is tinc t s  corre spondant aux courbe s a et  b de la figure 3 1 ) .  ou suivant que c ette 

zone a déjà été i r radiée en vide cla s sique ( courbe s c et  d de la même figure 3 1 ) , L ' équilibr e  

s 'é tablit  alor s  à un niveau plu s  élevé et  aprè s u n  temps plu s  long : ceci  constitue la  mise  e n  évi ­

dence de la formation d ' un compo sé hydrogéné  dont la c inétique d ' évolution e st différente , 
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0 0  0 

49 . 

• • • • • o 

r écran pendant 

----;.:O"'o;"'-°-L-w!4-_--...----· � 01 0.M,010 o 

vide propre 

5x 10 /5 10 /6 
fJJ (atomes / cm2) 

10' 

• AS . ..  

1. 5 x 10 /6 

Figure 3 0  - Effet de l ' inte r ­

ruption du fai sceau sur une 

évolution en vide clas sique (a) 

et en  vide propre (b) 

10/5 2x10 /5 10'5 2x 10/5 10/5 2x 10/5 3x 10/5 4x 10 /5 
fJJ (atomes / cm 2 ) 

Figure 3 1" - Effet d ' impact : évolution en vide propre (échantillon d ' aluminium) 

sur de s zone s non encore irradiée s (courbe s a et b) Ou d éjà irradiée s en vide clas sique 

(courbe s c et d ) .  

I . 2. Il\TTERPRETATIONS 

Nou s  avions déjà con staté au cour s de l ' étude de la forme expérimentale de la 

ré sonnance qu'une di stinction semblait néc e s saire entre deux type s d ' atome s d 'hydrogène .  Une 

telle situation a été modélisée par TOYA (82)  qui propo se pour l ' hydrogène au voi sinage de la 

surface d 'un matériau en équilibre avec le vide résiduel différents états .  Deux type s d 'atome s 

en rendent compte : le s atome s s de type inter stitiel mais au voi sinage de la surface, c e  qui leur 

confère une énergie de liai son s sen siblement moin s importante que ceux réparti s en profondeur, 

et le s atome s r simplement ad sorb é s  en surface.  A partir de cette repré sentation simple, 
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B UGEAT et al . ( 79 )  Ont développé un modèle d ' interaction avec le fai sceau d ' analyse fai sant inte r­

venir un terme d 'apport T par le fai sceau, contribuant à l ' implantation d 'atome s (création d ' atome s 

s ). une section efficace d ' implantation cri de s atome s r, une section efficace d ' éjection cr 1 de s atome s 

r et une section efficace d ' éjection cr Z d e s  atome s s . Nous avons repris  et quelque peu modifié c e s  

concepts de b a s e  afin d e  prendre e n  compte tous le s phénomène s physique s envi sageable s e t  d e  ne 

faire aucune hypothè se  simplificatrice .  On remarquera d ' abord, qu' il e st absolument néc e s saire 

de faire la di stinction entre deux type s d ' atom e s .  En effet s i  l 'on considère un modèle à un seul 

type d'atomes et avec uniquement deux mécani sme s po s sible s, c ' e st -à -dire départ et arrivée 

d 'atom e s  d ' hydrogène, on ne peut obtenir que de s courbe s mOnotone s .  Aus si ce modèle ne rendrait 

pas compte de s courbe s avec minima ob servés expérimentalement. Si nOus di stinguons donc bien 

deux type s d ' atome s d ' hydrogène , que nous appelerons ici  A et B ,  nous leur donnon s de s signifi ­

cation s différente s de celle s de s e spèc e s  r et s définie s par Bugeat : 

- le s atome s de type A appartiennent aux e spèc e s  i s sue s du vide simplement ad sorbé e s, 

plu s  ou moin s fortement (molécul e s  d ' huile, HZO, HZ ) 
- l e s  atome s de type B appartiennent aux e spèc e s  princ ipalement produite s par radio­

lyse  à partir de s e spèc e s  A.  C e  sOnt de s e spèc e s  simpl e s, probablement de s ions H+, OH-
ou de 

petite s molécule s HZO, C H4, 
le solide .  

On peut admettre qu 'une partie d e  ce  s e spèce  s préexi stent dans  

Aucune hypothè se n ' e st faite sur l e  lieu et l ' énergie de  liai sons  de  c e s  e spèce s .  On 
se bornera à dire que la couche superficielle que l 'on analyse e st formée de deux type s d ' atom e s  

d ' hydrogène A et  B .  

Bugeat e t  Ligeon ne font intervenir que de s mécani sme s physique s de colli s ions .  

E n  effet, T repré sente l ' apport d n  aux colli sions entre l e s  atome s d u  gaz ré siduel e t  le s atome s du 

fai sceau inc ident et le s différente s sections efficace s cr i ' cr l '  crz sOnt de s section s efficace s de  

coll i sions entre atome s de type s r ou  s et atome s du fai sceau inc ident. Pour notre part, s i  c e s  

différents mécani sme s compo rtent b ien de s terme s d e  coll is ions, il s repré sentent surtout de s 

phénomène s "chimique s" comme de la d e sorption DA et DB pour cr I et (1
2 

ou de  la radiolyse R 

pour cr i ' En effet on peut remarquer que s i  pour traduire c e  pas sage d ' atome s A ver s B On ne 

considère qu 'un mécani sme purement de  colli sion, on peut d éfinir une section efficace de 

colli s ion 
cr .  Il ' ' = 0, 0 Z 1T 1 co I SlOn 

z Z Z 2 
1 Z 

E l ' . E4 . mIn 

E4min étant pris  c omme l ' énergie de l iai son de s atome s hydrogène s. On peut alor s calculer 

R colli sion 
= cr i 

E4 = 5 e V. 

� .  On trouve alor s pour de s ions incidents azote de 8 Me V et pour une énergie 

- 1 8  2 cr .  = 1 0  cm donc pour un flux de 1 
1 3  

2 .  1 0  at . - 2  cm . s 
- 1  

- 5 - l  
R Il ' ' = 2 .  1 0  s , valeur trè s inférieure comme On le  verra plu s  loin à celle s trouvée s CO I S10n 
expérimentalement (m�me en prenant E4 "'" 0, 5 eV), alo r s  que le mécanisme de radiolyse conduit 

à d e s  valeur s beaucoup plu s  proches des valeur s expérimental e s .  

Toujour s dans cette optique "chimique" rajoutons un terme a, d ' apport en e spèce A, 

qui s ' apparente à de l ' ad sorption. 

Ains i  on peut schémati ser c e s  différents mécani sme s figure 3 2 .  
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Figure 32 - Repré sentation schématique 

de s différents type s d ' interaction s entre 

le fai sceau et  le s atome s d 'hydrogène dans 

la ZOne superficielle .  

zone .1 
analysée 

Le s définitions de c e s  différent s mécanisme s ain si que ce rtain s r é sultats  expérimentaux impl i ­

quent qu' il e st plus  judicieux d ' étudier  c e s  évolution s d e s  couche s d e  surface e n  fonction d u  temp s 

( s) et non de la do se d ' ion s inc idente r eçue (atome s . cm - 2) .  Ceci  ne veut d ' ailleur s pas dire bien 

snr que c e s  évolution s sont indépendante s du fai sceau d 'analyse, celui - c i  inte rvenant dan s l e s  

expre s sion s  de s différent s mécani sme s p a r  l ' intermédiaire d e  C/J ,  flux incident en atome s .  c m  - 2. s .  

Nous donnons i c i  l e s  sign ification s et  le s expre ssion s de s différent s méca­

n i sme s considérés, de façon a s sez simple afin de pouvo ir  en donne r  de s application s numériques .  

Terme d 'adsorption a 

On co" ,idh. 1 . . . . pèc . . Ai' d.  ma . .. moléculair.. �� ��%.. MA ' et cOntenant un nombre n .  d 'atom e s  d 'hydrogène . 
l l 2 Le nombre de choc s par seconde et par cm des  molécule s A .  e st : 

l 

p .  étant la pre s sion de vapeur de s molécule s A . .  
l 1 

Soit s .  leur coefficient d ' attachement sur la surface.  Ce s . peut (doit) être une fonction du 
1 1 

recouvrement a de cette surface (8 et  pas  8 . ,  8 =2; Il . ) et du flux <1> du fai sceau d 'azote . Le nombre 
1 l 

2 de molécule s se fixant sur la surface par seconde et par cm pour l ' e spèce A . e st donc 
1 

p . •  s .  ( 8 ,  <1> ) 
1 1 

Le nombre d ' atome s d ' hydrogène 2 a s soc i é s  qui se fixent par seconde et  par cm e st donc 

d NA 
( dt  )due à l 'adsorption 

de s molécule s A. 
l 

et pour toute s les  e spèc e s  po s sibl e s  du vide : 

= + 
n . . p . •  s . (8, <1» 1 l 1 
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totale 

Terme de dé sorption des  e spèces  A 
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n . . p . . s . (9 . <1» 
1 1 1  + r -;.;:::::;:;=====--- = a �2 n MAi k T 

Le nombre de molécule s qui s ' échappent d 'une surface par seconde peut �tre défini à partir de  

'1' • la durée de vie de la molécule ad  sorbée 
a 

ainsi  d N  
d t 

= N 
T a 

avec T a 
= e Ed/kT en seconde. 

v 0 é tant la constante de fréquence et Ed l ' énergie d e  désorption. L e  nombr e de  molécules  qui 
2 , ' é  

. 
s ' échappent de la surface par seconde et par cm d une e spece  donn e A .  s ' écrit donc 

1 

C .  
1 
2 C i  étant le nombre de molécule s Ai par cm . Le nombre d 'atome s d 'hydrogène dO. aux molécu-

le s A .  e st NA ' = C . . n . .  
1 1 1 1 

Quand le fai sceau n ' e st pas  sur la cible .  cette d é sorption exi ste déjà. Mai s . le s courbe s expé-. 

rimentale s font clairement apparaître une décroi ssance trè s rapide de la couche de surface dans 

l e s  premier s  in stants où l 'on irradie la cible .  ceci  impliquant une forte augmentation de la 

d é so rption avec le fai sceau. Notre idée e st que v. est fortement augmenté par le fai sceau. 
1 

notamment p ar l ' introduc tion de champ s électriques. d ' effet s  de charge s, de  polari sation 

donc aus si introduction de changements  de nature de s site s actifs .  On peut aus si penser qu' il 

y a une augmentation de la température locale . POur toute s c e s  raiso n s  (en particulier charges )  

EA '  subit peut-�tre aus si une diminution. (cf. abondante littérature sur dé sorption sous fai sceau. 
1 

sous  champ et augmentation de s diffusions sous irradiation ). 

Ain si le  nombre d 'atome s d 'hydrogène qui s ' échappent par cm2 et par seconde s ' écrit 

= - VA' (<1» • e - EAi(<1» /kT 
due à la dé so rption 1 

donc 

d e s  molécule s Ai 

( d NA) 
d t due à la d é sorption 

totale 

On définit une désorption moyenne 

ain si 

D = A 

� n . C .  VA ' (� )  e 
1 1 1 1 

L: n .  C .  = NA 1 1 

Terme de  radiolyse de A en B : R 

-EA . (jï)/kT 
- L: n. C. VA (�)  e 1 

1 1 i 

On fait intervenir ici  le rendement d e  radiolyse Gi qui corre spond au nombre de molécule s  Bi 
formée s pour 1 00 e V  ab sorbés. On définit en fait un rendement moyen G de  production d ' e spèce s 

hydrogènée s variée s. c e s  e spèc e s  contenant un nombre moyen g d ' atome s d 'hydrogèn'e . On a 

donc par définition Gg atome s d ' hydrogène intére s s é s  par la radiolyse, c ' e st -à-dire pas sant de  

A à B pour 1 00 eV  ab sorbé s .  

Si h e s t  l ' épais seur de la couche superficielle (en  g . cm - 2) 
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n .  ryt = nombre d 'Avo gadro h = L: 
l 

En définis sant une fraction mas sique IlVfenne d ' hydrogène de s compo s é s  hydrog éné s  de la 
MA couche = (n-) moyen on a : 

h = N  A 
1 

(
MA) 

� n moyen 

Si On exprime le pouvo ir d ' arrêt dE/dx de la couche superfic ielle en e V . g - 1 . crnZ et le flux 

inc ident <l> en nombre de particule s . cm - Z. s ,  l ' énergie c�dée par le fai sceau dans la c ouche 

par cm Z et par seconde e st cI> .  dEI d" . h· . 

Le nombre d ' atome s d ' hydrogène pa s sant de A ver s  B e st donc : 

soit 

( d
d 

N

t 
B ,_ (d N ) 

f - d t 
A 

due à la 
radiolyse 

(: �B) -C NA) = R = 
d t . 

avec 

M 
= cl> , dE/dx . NA '  � ( n �moyen 

NA 

M 
R cI> . G .  g • dE/dx (�) = 

1 00 . on n moyen 

Terme de dé sorption d e s  e spèces  B : 
Comme pour la d é sorption des  e spèces  A On peut définir 

G�B} 
soit 

due à la 
d é so rption 

= - E 

avec 

- EBj (cI» !kT 
n . C .  vB (�) e 

J J j 

- EBj (cl» ;kT 
L: n . C. VB . (�) e 

= j J J J 
E n .  C .  = NB J J J 

SiL. 
1 00 

Mais ici  il s ' agit de désorption probablement d ' ions  principalement (e spèc e s  B )  donc dé sorption 

qui peut se faire sous l ' effet d 'un champ électrique a s sez inten se ou aprè s recombinai son d e s  

e spèc e s  ionique s o u  radicalaire s qui auront diffusé .  

On peut donc logiquement attendre des  énergie s de dé sorption a s sez élevée s eh moyenne .  

Terme d 'apport en B dn au solide : b 

Si l e s  e spèce s  B préexi stent dans le solide, un mouvement surface  � volume e st po s sible .  

Un gradient de B ver s  l ' intérieur semble généralement exi ster, mais la  radiolyse de A c réant d e s  

atome s d e  B,  On n e  peut logiquement attendre un mouvement d e  B ver s  l a  surface dn à c e  
d N  . 

. . d l ' B D d C  gradient de concentratiOn car ça va ans e mauvai S sens : -d-t- = - � . 
Par contre il semble qU'on con state (voir courbes isodo ses  AI

Z
03 pag e  67 )  que sou s  le fai sc eau 

on voit s 'accentuer le grad ient de concentration, l e s  hydrogène s venant ver s  la surface.  Ce 

phénomène e st peut -atre da en grande partie au champ électrique qui fait migrer ver s  la  

surface ces  ions H+ ( cf. l ittérature sur  migration H sou s  bombardement d ' ions en  sonde ioniq�e). 
Cet appo rt sous champ électrique e s sentiellement e st difficile à exprimer, on va l ' éc rire : 
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(
d NB \ 

= + k (<1» • CB = b d t 1 volume 
CB étant la concentration dans le solide au voi sinage de la surface et k dépendant bien .s(lr 
b eaucoup du fai sceau et de la nature de l ' échantillon . 

2 La variation totale du nombre d 'atome s d 'hydrogène par cm et par . seconde, 
détecté s en surface e st donc : 

(��) = G�A) + (: �B) 
avec 

(
: �A) = ( 1 )  - DA NA - R NA + a 

( 2) C �B) =  - DB NB + R NA + b 

( 1 )  ' é ' . 
(
d NA

) 
s crlt aUSSl : 

-d-t- + (DA + R) NA = a 

Cette équation différentielle conduit, avec la condition initiale NA ( t = 0) = NOA ' à 

N ::= 
A 

a e - (DA + R) t 

On peut alors reporter NA dan s ( 2) .  L'intégration de ( 2) conduit avec la condition initiale 
NB (t = 0)  = N OB ' à 

En po sant E: = 

c ' e st -à -dire 

= C + 

1 

- (DA + R) t 
+ e 

R a 
(N OA - D + R) ] A 

(DA + R) - DB 
On obtient : [ b a DB + R

J N = - +- ( ) + DB DB DA + R 
[CN OB + € R NOA + D 

a 
+ R ( 1  - E: R) ] 

A 

b a DB + R � -DB t a - (DA + R) t - [- + - ( )J e + (1 - € R) (N - ) e DB DB DA + R OA DA + R 

- DB t 
A + (B - A) e + C 

- (DA + R) t 
e 



A 

avec B 

C 

� + a DB + R 
( D + R

) 
DB D A B 

a 
N OB + f; R N OA + D+R ( 1  

A 

( 1  - f; R) (N -,OA D : R) 
A 
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- f; R) 

De par la structure de cette équation, on ne pourra extraire de s courbe s expérimentale s que le s 

cinq paramètre s DB' DA + R, A, B et C ainsi que N OA + N OB ' 
En effet, l ' étude mathématique de cette équation conduit aux conclu sions suivante s 

- Quand t tend ver s  zéro, N d.evient é:quivalent à 
[ NOA + NOBl + t [DB (A - B) - C ( DA + R) J ,  c ' e st -à -dire que l 'ordonnée à l ' origine 

e st bien NOA + NOB et la pente à l 'origine e st DB (A - B) - C (DA + R). 
- Quand t tend ver s l ' infini, N tend ver s A. 
A repré sente donc la valeur à l ' équil ibre . De plu s, pour t as sez grand 

(e - (DA + R) t petit devant e - DB t) , N devient équivalent à A + (B _ A) e -DB t. 
Ainsi, en traçant Log i N - AI , on obtient une droite de pente - DB et d 'o rdonnée à l ' origine 
Log lB - AI , qui permet de trouver DB et B - A, donc B (A étant d éjà déterminé ). D ' autre part 

en remarquant que B + C = NOA + NOB' On peut déduire C = (NOA + NOB) - B . 
- Enfin, pour obtenir (DA + R) deux po s sibilités se pré sentent : 

* soit à partir de la pente à l ' origine, égale à DB (A - B) - C (DA + R) mais l ' e rreur 
ri sque d 'être grande étant donnée l ' incertitude sur la détermination expérimentale de cette partie . 

dN 
* soit, pour l e s  courbes présentant un minimum, en remarquant que dt = 0 pOur 

une valeur t' telle que : 

donc (DA + R) = 

DB (A -B) = --::::.-::::----:--=-c'-C (DA + R) 
DB (A - B) 

DB - tT Log [ C (DA + R) J 

Cette équation permet une meilleure détermination expérimentale de (DA + R) ( solution devant 
converger) . 

- Le calcul de la dérivée mOntre que la condition d ' exi stence d 'un minimum e st 

A - B � O .  Dans le cas contraire, la dérivée e st négative quel que soit t. On remarquera donc que 
l 'obtention de courbe s san s  minima n ' e st pas uniquement fonction de la qualité du vide et que pour 

des valeur s importante s de NOA + NOB une évolution comme celle repré sentée par la courbe a de 
la figure 25 e st po s sible . 

Le schéma de la figure 33  récapitule la signification et l 'obtention d e s dive r s  facteur s . 
Le s valeurs de R, DA' NOA' NOB' a et b ne peuvent être déduite s des paramètre s préc éd ents 
que dans certaine s l imite s qu'on peut cependant fixer . 
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F igure 33 - Obtention de s dif­

férent s paramètre s à. partir ' 

de s courbe s expérimentale s ,  

En remarquant que l ' expr e ssion D : R = NOA - 1 �€ R e st néc e s sairement po sitive ou nulle 

on a la condition : NOA � 1 _
C
e R 1vec évidemment NOA + NOB � NOA' Ainsi la plus grande 

valeur po ssible de R e st obtenue pour l ' égalité NOA + NOB = 1 _: R' d ' où néce s sairement : 

O � R �
l ( l - N 

C
+ N ) € OA OB 

avec le s double s inégalité s qui s ' en dédui sent 

C � NOA � NOA + NOB 

o � NOB � B 

o � a ::::;; B (DA 
+ R) 

DB (A -B)  � b � DB A 

1 C 
(DA + R) - Rmax ::; DA

:S (DA + R) avec Rmax = ;-( I - NOA + NOB
) 

Comparaison avec le s ré sultats expérimentaux : 

Nous présentons dan s le s figure s 34 et 3 5  quelque s courbe s d ' évolutions obtenue s à partir de 
- DB t - (DA + R) t 

l ' équation N = A + (B - A) e + C e aprè s détermination de s coefficient s  A, B ,  C .  

DB ' DA + R ,  NOA + NOB sur de s tracé s  expérimentaux. 

Le s domaine s de variations  de s différents paramètre s de c e s  évolutions  sOnt 

regroupés  dan s le tableau 1 2, 

Les  différence s selon la nature de s échantillons ne sOnt pas trè s nette s,  En effet il 

;e � sort  du tableau 1 2  ainsi que d 'autre s comparai sons non pré sentée s ici  (aluminium écroui, 

recuit, oxydé et sil icium cristallin), que le s seule s différence s significative s portent sur NOA' 
en général plus  élevé pour le s aluminium ( >  1 0 1 6 

atome s , cm - 2) que pOur le s silicium 

( 
1 6 - 2) . . , l '  ' 1  f ' d ' < 1 0  atome s . cm , ce qUi pourrait s exp lquer slmp ement en OnctiOn e s  etat s de surface .  

Seul s l e s  oxyd e s  semblent avoir un comportement a s sez différent, allant dans le sens  d 'une 

plu s  faible concentration d ' hydrogène en surface, ce qui e st particul iè rement évident en vide 

propre. Par exemple la silice amorphe (courbe figure 35 )  atteint très rapidement sa valeur 

minimale et celle -ci  e st très faible (environ 1 01 4 atome s . cm - Z) ,  Elle corre spond à une réduc ­

tion de la  concentration-'par un facteur 1 00 lor s  du pas sage vide cla s sique - vide propre . Cette 

faible valeur e st certainement due au caract�,re i solant de SiOZ entrainant la formation d 'un champ 
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Figure 34 - Courbes d ' évolution de l 'hydrogène de surface de différents matériaux , 

déduite s d ù  modèle propo sé . Evolution en vide cla s sique . 
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� paramètre s 

éCh�S 
vide cla ssi -
que 
Al 203 vide propre 
vide c . 
Al 
vide p. 
vide c .  
Si02 - a 
vide p. 
vide c . 
S i - a 
vide P. 

DB 
- 2 - 1  1 0  s 

0, 28 

1 ,  2 
0. 56 

1 
0, 56 

1 . 2 
0 , 56 

1 

R DA 
1 0- 2  - 1  1 0 - 2 - 1  s s 

o à 0, 28 8, 4 à 8, 6 

o à 1 . 08 1 5 à 1 6  
o à 3 . 42 10, 2 à 1 3 , 6 

o à 2 36 11 , 2 à 1 3 , 6  
o à 3 ,  6 46 à 82 

o à 3. 9 78 à 82 
o à l ,  18 7. 4 à I9 . 4  

o à S, 0 14 ,4 à 19 4 
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NOA 
1 5 -2 1 0  at. cm 

14, 3 à 1 4, 8 

1 4 à l S. 1 

I l , 8 à 1 6 

1 3  à 1 6  
2, 9 à 5, 2 

5, 9 à 6 2 
2 . 8  à 7, 6 

7 4 à 1 0, 2 

NOB 
1 5 -2 1 0  at. cm 

o à 0, 54 

o à l , 1 
o à 4, 2 

o à 3, 0  
o à 2, 3 

o à 0, 3 
o à 4, 9 

o à 2, 8 

b 
13 -2 - 1 1 0  at on . s 

o à 4, 6 

o à 1 7, 6 
o à 57, 2 

o à 40, 8 
o à 1 88 

o à 24 6 
o à 9 6 

o à 54 

a 
13 -2 -1 1 0  at cm . s 

1 ,  94 à 2, 1 

O. 24 à 1 .  08 
3, 2 à 5, 6  

o 8 à 2. 2 
4. 2 à 5, 4  

0, 1 2 à O. 24 
3. 2 à 6 

o 6 à 2, 2 

Tableau 1 2  - Domaine de variation de s paramètre s régis sant l ' évolution de s cOncen­
tration s superfic ielle s pour différent s matériaux. Ré sultats expérimentaux déduit s 
de s courbe s pré sentée s figure s 34 et 35 . 

électrique à la surface de l ' échantillon, suffi samment élevé pour repousser l e s ion s  hydrogène . 

ceci étant parfaitement en accord avec la valeur trè s élevée trouvée pour DA dan s le cas de Si02 , 
On a d ' ailleur s déjà avancé cette hypothè se du champ électrique de surface lor s  de l ' analyse de 
couche s dépo sée s sur des sub strat s i solant s tel s que le saphir, comme On a pu le constater au 

paragraphe II. 2 . 2. de la première partie . Une telle hypothè se a également été avancée par 
Ligeon et Bugeat (79 ) .  

Afin de mieux expliquer certain s ré sultats expérimentaux présentés dans l e para­
graphe I. 1 . •  de s évolutions ont aussi été réal i sée s  sur un même échantillon pour des conditions 
d 'analyse différente s. Le tab�eau 1 3  e st relatif à une couche mince d 'aluminium obtenue par 

� par� 
. ondition s 
d ' analyse 
vide clas sique 
i = 140 nA 1 3  -z .I l  1 qj = l, 82 . 1 0 a t. cm s 
vide clas sique 
i = 60 nA 1 3  -Z - l Iqj= 0, 78 .  1 0 at. cm s 

vide propre 
i = 1 70 nA 1 3  -2 -1 
l<;2l= 2, 2 1 . 1 0 at cm s 

vide propre 
l )i = 1 70 nA -Z 1 

l"q.!= 2, 2 1 . 10 I1t._çm s-

DB 

la - 2  -o s 
0, 25 

0, 20 

1, 3 

1 , 0 

R 

- 2 - 1 ) 1 0 .. �. 
o à 0, 25 

o à 0, 26 

o à 1 , 2 

o à 5, 3  

DA 
L(l 0 - 2 - �  s 
7, 6 à 7, 8 

2. 8  à 3. 0  

16, 5 à l7, 7 

12, 4 à 17, 7 

NOA 
1 5 :" 2  1 0  a t cm 

14, 3 à 14. 8 

15, 3  à 16, 8 

14 à 1 5 

1 0, 3  à 1 5 

( 1 )  impact ayant été irradié préalablement en vide classique 

NOB 
1 5 · -2 10 at cm 

o à 0, 54 

o à 1 , 5 

o à 1 , 1 

o à 4, 7  

b 
13 � - 1 

10 at.c m  s 

o à 4 , 2 

o à 4, 7  

o à 1 9 , 4 

o à 8 2  

a 

13 -2 -10 at. cm s 

1. 8 à l . 9 

1 , 8 à 2, 1 

0, Z7 à 1 ,  2 

1 , 0 à 3, 8 

Tableau 1 3  - Domaine d e  variation d e s  paramètre s régis sant l ' évolution de s concen­
trations superficielle s  pour différent s matériaux. Résultats expérimentaux déduits 

de s courbe s présentée s figure s 36 et 3 7 
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Figure 3 6  - Courb e s  d ' évolution d e  l ' hydrogène d e  surface d e  d iffé rent s mat é riaux. 

d éduite s du modèle propo s é .  Evolution en vide cl a s s ique : influence de l ' inte n sité. 

• 170 nA impact formé en vide classique 

'" 170 nA nouvel impact 
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��-�--.-... b a 
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F igure 37 - C ourbe s d ' évolution de 

l ' hydrogène de su rface d e  différent s matériaux, 

d éduite s du modèle propo s é .  Evolution en 

vide propre : influence du point d ' impact 

(c ourbe s a e t  b) . 
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anodi sation d ' aluminium. Il regroupe le s paramètre s i s su s  d e s  figure s  3 6  et  3 7, relative s à de s 

évolution s  à différente s inten si tés  sur un même point d ' impac t en vide clas sique (figure 3 6) et des  

évolution s en vide propre sur des  point s d ' impacts  différents ,  ayant ou non déjà servi en  vide 

cla s sique (figure 3 7 ) .  

O n  peut compare r l e s  ré sultats expérimentaux pré senté s dan s le s deux tableaux 12 

e t  1 3 et leur s variations en fonction de s différente s conditions d ' analyse avec l e s  expre s sions 

analytique s donnée s à c e s  différents paramètre s .  

* 1 3  Ainsi pour l 'adsorption a ,  expérimentalement ,,\JIn trouve une valeur allant de  1 0  
à 1 0 14  a t .  c m  - 2 • s - 1 

Si l ' on con sidère l ' expre s sion donnée à a et que l ' on se limite à un cas  s in1ple, par 
- 8  exemple une seule e spèce comme de  l ' eau à Une pTe s sion partielle de 1 0  t orr  et en  P l·enant 

s = 1 et T = 2980 K on obtient : 

22 a ;= 3,  5 .  1 0  
3 , 5 . 1 0 22 . 2 . 1 0 -8

. 

V1 8 . 298 

1 3  - 2 a "'" 1 0  at . cm - 1 b '  1 ' l ' . s donc len en accord avec e s  resu tat s experlmentaux. De 

plu s la diminution de a constatée  expérimentalement quand On passe de "vide cla s sique " à "vide 

propre" (parfois  supérieure à un facteur 1 0 ) s ' explique a i sément par  la pré sence de p (pre s sion 

partielle )  au numérateur .  De même le  facteur s peut rendre compte de l ' accroi s sement ce tte foi s  

d e  a constaté (figure' 37 )  quand On analyse e n  vide propre uné .:zOne irradiée préalablement en 

vide clas sique . 

* Expérimentalement le  facteur R traduisant la radiolyse des  e spèce s  A en B peut 
- 2 - 1 varier de zéro à l O s . 

On a vu qu 'un mécani sme de coll i s iOn ne pouvait pa s rendre compte de telle s valeur s  

même avec des  éne rgie s d e  liai son t r è s  faible s .  

Par cOntre si  l ' on con sidère l e  mécanisme d e  radiol yse ,  comme 
M 

demment une application numérique pour -� = 9 (H20 par exemple) ,  dE/dx 

On l ' a  défini précé-
+ 9 - 1 Z = 6 .  1 0  eV .  g . cm 

cor r e spondant à la perte d ' énergie moyenne de s ion s azote dan s une couche formée d ' él éments 

relativement l ég e r s  (Z < 1 5) et  un G de 0, 6 ( g  = 1)  qui e st typiquement le  G de production de 

molécule HZ à partir de benzène par radiolyse par de s noyaux de recul,  donne 

R = � · G . g  1 00 rn, 
MA dE/dx (-) n rnoyen 

= 
1 3  Z .  1 0  . 0 ,  6 . 6 . 

23 
1 0 O .  6, 0 2 .  1 0 

- Z - 1  R ... 1 0  s donc beaucoup plus  en accord avec l e s  valeur s  trouvées .  

On peut remarquer que cette formule a le  Inérite de faire intervenir de s paramètres  dépendant 

du fai sceau ou de  la nature de la couche ad sorbée tel s que dE/dx et  G.  g. Ceci  peut explique r l e s  

d ifférence s d e  u n  à deux ordre s d e  grandeur entre no s valeur s et c elle 6 pré sentée s par Bugeat 

et al . (79). En fait il n'y a pas que R qui soit différent et tout se pa s se comme si le  faisceau 

d 'azote avait un effet plus important que celui de bore, que ce soit pour le dépôt (a) ou pour 

l ' éjection d ' atome s d 'hydrogène (DA' DB) .  Cela se traduit de façon visible sur l ' état d ' é quilibre, 

notamment en vide class ique, qui e st atteint beaucoup plus  rapidement avec l e s  ion s azote s .  
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* Cette remarque nous conduit à nous intéres ser  aux désorptions d ' e spèce s A et B.  
- 1 - 1  - 2  - 1 On trouve expérimentalement DA de l 'o rdre de l O s et DB de l 'ordre de 1 0  s 

Si on se contente de ne faire intervenir qu 'un seul type de molécule s pour A ou pour B on peut 

écrire : 
- E (Ç2\)/kT 

D ( s - 1 ) = \1 (q$) e = \) (Ç2\) e 
- 1 , 1 6 . I 04 E (q$) 

T 
- 1 \) étant exprimé en s et E en eV . 

o . Pour de s température s de l 'ordre de 250 à 350 K On salt que c ette expre s sion prend de s valeurs 
trè s différente s suivant l ' énergie 
pour T = 2980 K on a : 

) 1 3  - 1 d ' activation (ou de d é sorption plutÔt . Ain si pour \1 "" 1 0  s et 

D = 2 1 0 1 1 s - 1 

D =  

D =  

D = 0, 6 

1 5 s - I 

- 1  0, 3 s 
- 2 - 1  1 0  s 

pOur E 0, 1 e V  

pOur E 0, 7 eV 
pour E 0, 8 eV 
pour E 0, 9 eV 

o 1 0 1 1 ., 8, 4  2 - 1 Ces valeur s devenant pour T = 350 K re spectivement : 4 . . I D  ; 30 et 1 ,  1 s 
Il semblerait donc que l 'on pui s s e  attribuer le s di fférence s de désorption entre e spèc e s  de type 
A et e spèce s de type B à de s différenc e s d ' énergie de  déso rption . De même On peut ad1l1ettre que 
le 1l1auvai s ajuste1l1ent de s courbes calcul ée s avec l e s courbe s expér i1l1ental,e s sur la partie 

fortement décrois sante au début de s évolutions pui sse  être attribué à la pré sence de plusieurs 
e spèce s Acfenergies de dé sorption très  différente s .  En effet DA e st d éter1l1iné g én érale1l1ent 
à partir du 1l1ini1l1um de s évolutions, c ' e st - à -dire qu ' il corre spond à une e spèce A déjà a s sez 

"liée" alo r s que la partie initiale de l ' évolution COrre spond certaine1l1ent à la dé sorption rapide 
d ' e spèc e s A faiblement ad so rbée s . 

N 
1 \ courbe calculée 

, avec DA2 
'( \ courbe experi -

\ - mentale 

t 

Il faut enfin bien noter que le paramètre \) peut certainement évoluer en fonction de s différente s 

e spèce s présente s et de s conditions d 'analyse . 
En conclusion on peut dire que ce modèle qui semble cohérent demande c ertaine s 

préci sion s il faudrait notamment pouvoir identifier l e s e spèce s moléculaire s en cause et 
compléte r (voir parfaire) l 'expérimental cOncernant ce s évolutions en maîtri sant mieux c ertain s 
paramètre s comme température, pre s sions partielle s  au niveau de la c ible, densité de cOurant 
(point s chauds • . .  ), équilibre électrique , état s initiaux de surface, ' "  e t pouvoir analyser en 
m�me temp s de s éléments comme carbone et oxygène . 
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C H A P I T R E  I I  

OB TENTION DE PROFILS DE C ONCENTRATION DANS LES MATERIAUX 

ASPECTS PARTICULIERS 

On a vu au chapitre précédent que l ' hydrogène de surface évoluait rapidement au 

cOur s de s premie r s  instants  du bombardement ionique pOur atteindre un état d ' équil ibre dynami­

que .  Ce  phénomène n ' e st pas seulement a s socié  à la  qualité du vide cOmme dans le c a s  cla s sique 

de la contamination par l e s  éléments carbone et oxygène (8 I ) mai s mOntre déjà que l 'hydrogène 

peut pré senter un c aractère d ' in stabil ité marqué pour certaine s liai son s .  L ' analyse nucléaire 

tirant par ailleur s  un de se s grand s avantage s  de son caractère non -de struc tif - c ' e st - à -dire 

l ' ab sence de perturbations sur le s profil s de conc entration par le fai sceau analyseur - on peut se 

demander si l ' analyse de l ' hydrogène par bombardement d ' ion s lourd s sauvegarde cet intérêt.  

Un trait marquant de s application s que nous avons développée s au cOur s de ce  travail a été d ' ail ­

leurs la mise en évidence dan s un certain nombre de c a s  d 'une mobilité parfo i s  importante sou s  

l e  fai sceau inc ident d e  l ' hydrogène incorporé .  Ceci  étant loin d e  constituer un phénomène i solé 

relatif à nO s matériaux, nous avons voulu examiner  ic i quelque s caractéri stique s de l ' interaction 

fai sceau-cible . Ain si  à cOté de s problème s généraux où l ' analyse ne révèle aucune évolution, 

nOus  avon s tenté, s inon d ' inte rpréter, du moins de propo ser des  explication s à ce phénomène qui' 

n ' a  pas, et nous in s i stons sur ce  point, un caractère systèmatique . 

II. 1 . DOMAINES D 'APPLICATIONS TYPES ET PROB LEMES ASSOCIES 

Comme nOus l ' aVOns  déjà indiqué au niveau d e s  caractéri stique s du do sage, le tracé 

de profil s de concentration de l 'hydrogène peut s ' effectue r pratiquement san s inte rférence s dan s 

n ' importe quel matériau. Le s épai s seur s concernée s par l ' analyse étant délimitée s par la perte 

d ' énergie du fai sceau incident, c 'e st environ 1 600  ke V de perte d ' énergie (8 Me V - 6, 4 Me V) 

e s sentiellement d i s sipée en choc s électronique s qui conce rne ra c e s  couche s .  Le maximum de 

dommage s s ' effectuera toujour s trè s au-delà de c e s  couche s, en fin de parcour s de s particul e s  

(typiquement plus d e  Z \Jo m  dans l 'aluminium pour 8 MeV) . C ' e st aus s i  typiquement 400 mW 

(à '1 00 nA environ) qui sOnt dépo s é s  en moyenne dans le s échantillon s  étud iés .  On comprend ain s i  

que la conductivité thermique de s échantillons soit un facteur limitatif pour l ' anal yse .  On a ren ­

contré e t  décrit ce  type ,de problème avec le s étalons  d ' hydrogène, e n  particul ier  l e s  films pla stique s .  

Si l ' on suppo se c ependant r é solu le  problème d u  refroid i ssement de s c ibl e s, un de s 
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c r itère s le s plus  importants  pour la sûreté d e s  me sure s e st la  stabilité de l ' hydrogène analysé  

en fonction de  la do se d ' ions  reçue . Ceci  explique que tous les  profil s soient obtenus aprè s 

plusieur s "déplacement s"  de l ' énergie de ré sonnance pour s ' a s sure r de la reproductibil ité de s 

comptag e s . De s modifications  induite s par le bombardement dans le matériau analysé  lui -même 

doivent cependant être pr i se s en considération s .  Comme l ' indique le  tableau 14  déduit de s table s 

de SMITH (83 )  pour le  silic ium, la pe rte d '  éne rgie due aux colli sions nucléaire s e st trè s faible 

pour l e s  tro is  types  d ' ions  couramment util i sé s dans l ' analyse de l 'hydrogène (ou du deutérium 
3 pour He) .  B ien évidemment pour de s ion s plus  lourds  comme l ' argon ( ic i  à 1 .  5 Me V) sa contri-

bution devient importante . 

� 
l i B ( 2  MeV) 

Pe rte s d ' éne rgie 
- 1 (keV . um ) 0, 846  1 03 

Elec tronique 
- l ') (keV . U g  . cm 3 , 6 5  

(dE/dx) - 1  2) 1 6, 9 5 .  1 0 - 1 4 ( eV . at . cm e 
- 1 (keV . um ) 0, 3 5 5 . 1 0 1 

lNucléaire (ke V . Ug - 1 2 . cm ) - 3  1 5, 3 0 . 1 0 -

(dE/dx) n 
- 1 2) ( eV . at . cm 7, 1 1 . 1 0 - 1 6  

1 5N (6 ,  5 Me V) 

1 , 5 .  1 0 3 (L) 
6, 4 7  

30 . 1 0- 1 4  

0, 307 . 1 0 1 

1 3 , 23 . 1 0 - 3  

6 ,  1 5 .  1 0  - 1 6  

3 He ( 0, 7 Me V) 

0, 294 . 1 0 3 

l ,  27 

5, 89 . 1 0 - 1 4 

0, 768 . 1 00 

3, 27 . 1 0 - 3  

l ,  54 . 1 0 - 1 6  

40 ) Ar ( 1 , 5 Me V  

0,  1 1 7 lé  
5, 04 

23, 4 5 . 1 0- 1' 

0, 1 2 6 . 1 03 

0, 56 

2, 59 . 1 0 - 1 4 

Tableau 1 4  - Comparai son d e s  pouvo ir s  d ' arrêt nucléai re s et électronique s pour l e s  
I l  1 5  3 40 

quatre ion s B ,  N, He,  Ar  dan s le  sil ic ium. 

Si l 'on e st loin de s valeur s condui sant à une pul véri sation significative. il e st cepen ­

dan s  important de noter que le taux de déplacement linéaire n ' e st pas  totalement négligeable .  

L ' expre s sion du  nombre de déplacement s par unité de volume peut s ' écrire (84) : 

N v K 
(dE/dx)n 

2 Ed 

où  K e st le  facteur d ' efficacité de déplacement. ind épendant de  l ' énergie et de la température et  

pris  égal à 0, 8 (85 ) . 

(dE/dx)n e st l a  perte d ' énergie par coll i sion s  nucléaire s .  

Ed ,  l ' énergie seuil de déplacement e st pr i se  pour le sil icium 

d éplacement s par cm3, dan s  le c a s  d 'une dose de 50 \J.C (6 , 5 . 

égale à 1 4  e V. d 'où : N "" 6 .  1 02 1  

1 5  - 2  
v 

1 0 atome s . cm ) corre spon-

dant à une analyse  type. soit plus ieur s pourcent s du matériau. 

Ce type de défaut s peut être observé vi suellement. par exemple sur de s échantillon s  
o 

de  corindon avec guéri son par recuit the rmique ( 1  h à 500 C ) .  Cec i  indique déjà qu ' il faut réduire 

au minimum la  do se d ' ions inc ident s si l 'on veut éviter l ' amorphi sation d ' échantillon s cr i stallins .  

Pour le s matér iaux où ce type de problème e st du  second ordre. la qualité de s in ­

formation s extraites  de s profil s de concentration e st e s sentiellement l iée  à la  connai s sance  du 

pouvoir  d 'arrêt de s ion s azote . Comme on l ' a vu au chapitre de s caractéri stique s du do sage l e s  

d étermination s expérimentale s  n e  sant pas  simpl e s  en particulier  pour l e  silic ium. On b énéfic ie 

c ependant pour un tel matériau de s r é sultat s comparatifs de nombreux auteur s à partir de profil s 
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d ' implantation d 'hydrogène ( 5 1 ) . Ce s dernier s  ont été obtenus dans du silicium polycri stal l in 

pour des énergie s d ' implantation variant de 1 , 5 à 70 keV et pour de s doses implantée s  de l 'ordre 

de 3 . 1 0 1 6  atome s d 'hydrogène par cm 2 Ce s échantillon s ont été soit fournis par E. LIGE ON 
du C .  E. N. Grenoble ( il s avaient été auparavant analysés par la réaction l H ( l I B, Cl )Cl Cl ), soit 

réal i sés sur l ' implanteur de 1 ' 1 .  P. N. de Lyon. Quelque s profil s typique s Bont pré senté s 

figure 38 et une comparai son de s valeur s des parcour s projetés (R ) avec celle s de LIGEON et p 
al . (86) en bore e st donnée figure 39 .  

Coups 
21lc 

600 

400 

200 

6000 

4000 

2000 

6.4 

3 10 

1.5keV 3keV 

6.5 6.6 6.7 
E (MeV) 

• Présent travail 
o Référence (86) 

20 30 40 50 

E ( keV) 

30keV 

6.8 6.9 

60 

7. 0 7. 1  

Figure 38 - Profil s 
d ' implantation d 'hydrogène 

dan s le silic ium à différent e s 
énergie s . 

Figure 39 - Parcour s projeté s de 
l 'hydrogène dan s l e silicium 

• déduits de nO s expérience s  
o déduit s d e  la référence (8 6) 

L'accord de s deux série s de valeur s pré sentée s figure 39 e st excellent quand On 
- 1  Z prend cOmme valeur du pouvo ir d ' ar rêt celle rapportée par LANFORD de 6. 4 7 keV . lJ.g . cm . 

On notera d 'autre part la trè s nette mise en évidence d 'une dis symétrie dans le s profil s diffici­
lement détectable en utili sant la réaction lH ( l IB . Cl )a a (l imitation sur la ré solution) . 

En règle plus générale. chaque foi s  que l ' épai s seur de s couche s pourra être déte r ­

minée en rétrodiffusion éla stique de particule s alpha, on bénéficiera de l ' important e et préc i se 
tabulation de Z IEGLER et al . (87) pour déterminer l e  pouvoi r d ' arrêt de s ions l 5N connai s sant 
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cette épais seur . Comme on l ' a déjà signalé, un>e telle déte rmination a été po s sible pour de s 

couche s de sil ic ium amorphe dépo sée s sur de s substrat s carbone .  Si d ' autre part l ' épai s seur 

linéaire de  la couche peut être me surée ( interférométrie, ellip sométrie, mic rope sée ,  etc . . .  ) 

l ' accès  à la den sité e st une d e s  autre s po s sibilités offerte s par la méthode d ' analyse .  On note ra  

toutefois  que la  pré sence d 'hydrogène en  quantité s importante s peut modifier de façon sub stan ­

tielle (ju squ 'à  1 0  '10 dan s  certain s cas )  le pouvoir  d ' arrêt .  La teneur exacte en hyd rogène d ' aprè s 

le s formule s déc rite s au paragraphe II. 3 . 2 .  de la première partie néc e ll site alor s  une itération. 
ème 

généralement l imitée au 2 tour compte tenu de s incertitude s expérimentale s : ceci explique 

la non -l inéarité nombre de coup s - teneur aux fOrte s concentration s en hyd rogène . 

Même si les  pouvo ir s  d ' arrêt de s ion s 1 5N dans le s matériaux ne sont pa s toujour s 

cOnnus avec une grande  préci s ion, en particulier dans l e s  COlnpo s é s  (déviation à la règle  d ' additi­

vité de B ragg) il  demeure que la  pré sence d 'hydrogène aux inte rface s  de s couche s e st un moyen 

trè s a isé  de me sure s d ' épai s seur s comprise s entre la centaine d' ang stroms et le  mic ron . La 

figure 40 en con stitue une illu stration avec le profil de répartition de l ' hydrogène inco rpo ré au 

cOu r s  de l 'oxydation anodique d 'une couche d 'aluminium dan s un électrolyte d ' acide adipique à 

40  V .  

Coups 
fu. a.) 

4. 101 

2 

6350 6400 6500 6600 

l> 

6700 6800 
E("eV) 

Figure 40 - Profil de répartition 

d 'hydrogène stable sous  fai sceau dans 

une couche d ' oxydation anod ique 

d ' aluminium ( e ..,  22 ug . cm - 2) .  

L 'hydrogène  d e  surface  e t  son évolution e n  fonction d e  la  do se d ' ion s incident s e st clairement 

vi sible et  la d i scontinuité dans la di stribution d 'hydrogène traduit la pré sence de l ' interface alulni ­

ne -aluminium. L ' épai s seur d 'une telle couche d ' alumine a été déterminée par rétrodiffus ion 

éla stique d ' ions l ithium (88 )  et  trouvée égale à 1 9 . 3 l.Ig • cm - 2 . La ca s sure du profil d ' hydrogène 

inte rvient ici à 22 f.Jg • cm - 2. profondeur déduite du pouvoir d 'arrêt d ' ion s 1 5N dan s l ' alumin e .  

II. Z .  CAS PARTICULIER D E  L 'HYDROGENE MOBILE PENDANT L 'ANALYSE 

Un de s a spects  marquants  du dosage de l 'hydrogène par bombardement d ' ion s 1 5N 

e st la  mise en évidence pour de s matériaux à priori de même nature d ' un comportement différent 

de  l 'hydrogène incorporé  en cOurs  d ' analyse .  Nous  avons di scuté au paragraphe précédent 
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d ' échantillon s pour le squel s la  teneur en  hydrogène sur tout le profil était con stante en  fonction 

de la do se d ' ion s inc ident s, alor s  que pOur reprendre le  dernier exemple d e s  couche s anod ique s 

d 'aluminium, on peut a s si ste.r également à une évolution trè s importante de l 'hydrogène pour d e s  

c ouche s plus  épai s se s  avec de s évolutions d u  type montré figure 4 1 . 

CHppm ��-'--�---r---r---r--'---.---�-' 

2.10' 

500 

o 

240 

°5�5��L-�2�OO��--���-L---500�--L-�500����� 
• ,AI 

Figure 4'1 - Mise en évidence de la mobilité de l ' hydrogène pré sent dan s d e s  couche s 

anodique s d ' aluminium : courbe s i sodo se s déduite s de l ' évolution de  la concentration 

de l ' hydrogène interne pour de s de scriptions suc c e s s ive s de la ré sonance : 

a) formation adipique 

b) formation pho spho rique 

c) formation borique . 

Cette in stabil ité de l 'hydrogène sou s  le faisceau d 'analyse a pu être étudiée de façon 

beaucoup plu s  systématique dan s  le cadre d 'une étude sur l ' élaboration du silic ium amorphe hydro­

g éné obtenu par pulvéri sation cathodique réactive radiofréquence .  Nous rappOrton s ic i  le s prin­

cipaux résultats expérimentaux relatifs à ce tte in stabilité, ain si  que dive r se s  comparai son s qui 

ont pu être faite s sur de s matériaux de même type (pulvéri sation ou décharge lumine scente ) .  

De s paramètre s de l ' élaboration dont le d étail expérimental e st donné par  ailleurs 

(89) ,  nOus retiendron s e s sentiellement le s caractéri stique s suivante s : le s dépôt s de Si (a)  sont 

obtenus sur différent s sub strats : Si cristallin, AI
Z
0

3 c ri stallin (corindon), verre amorphe 

(ESCO) et carbone vitreux. Le s sub strats peuvent être porté s à de s température s T variant 
o s 

entre l ' ambiante et 300 C .  Le pla sma e st obtenu à partir d e  mélange s préétabl i s  H-A r  dans 

d e s  rapports  typique s H/Ar 8 '10, 1 7  % et 48 '10 . A l ' exception des couche s obtenue s à T '" 3000C s 
pour H/Ar '" 48 %, tOute s l e s  analyses  révèlent une in stabilité de l 'hydrogène pendant l ' analyse .  

Comme on le verra cette évolution e st la plu s  rapide au cour s des  p remier s  in stant s du bombar ­

dement. Nous avons donc développé une procédure expérimentale pour ê tre à même d ' extrapole r  

l e  plu s  préc i sément po s sible à l a  dose  z éro c orre spondant à la  teneur initiale .  Le d i spo sitif 

d écrit précédemment (figure 1 3  c, chapitre II de la 1 è re partie) pe rmet l e  déplacement tran sve r -
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saI de s échantillon s .  Chaque po int  du profil initial sera donc obtenu pour  de s iInpac t s  d ifférents 

avec la do se minimale compatible avec une stat i s tique de comptage acceptabl e .  Dan s  le  c a s  du 

Si (a) hydrogèné cette do se peut être auss i  faible que 0,  1 � C .  Ce procédé intègre évidemment 

d '  éventuelle s inhomogénéité s latérale s .  On con s tate ainsi ,  com,m-e sur l'exemple de la  figure 4 2)que 

le s n iveaux de stabil i sation d e s  profil s varient, pour d e s  mêmes cond ition s de dépOt, avec la 

nature du sub st rat;  le s plu s in stable s étant systérnatiquelnent ceux dépo sé  s sur sub strat ver re . 

De manière générale,  le s seule s différence s impo rtante s pour le s autre s type s de sub strat s 

concernent l ' exi stence ou non d ' hyd rogène plus  stable dans la région de l ' inte rface .  
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Figure 42 - Profil de concentration 

en hyd rogène total et évolution sous 
. 1 5  2+ bombardement d ' lon s N dan s de s 

couche s de silic ium hyd rog éné 

amo rphe dépo sée s sur différents 

substrat s .  

En  ce qui concerne  l ' évolution de l 'hydrogène en  fonction d e s  paramètr e s  de dépOt. 

il a été montré (89) (90 ) . qu 'elle augmentait e s sentiellement en fonc tion inver se de la température 

et  du rapport H/Ar et  que cec i  était co rrélé à l ' augmentation de l ' incorpo ration d ' oxygène dan s 

le s couche s .  Nous  ne  détailleron s pa s ici l ' inte rprétation ba sée sur le rOle de l 'oxygène dan s  la  

nature de s l iai sons entre H ,  S i  et  0 ,  susceptibl e s  d 'être  plu s  ou  moin s sen sibl e s  à l ' action du 

fai sceau ( 89 ) .  Nous  soulignons qu ' il ne s ' agit pas ici d ' un phénomène the rmique global pOur  

plusieur s rai son s : ( 1 )  la température du  substrat ne dépa s se pa s une centaine de degrés  d ' aprè s 

le changement de couleur de peinture s thermo sen sible s dépo sée s  au do s d e s  échantillons ;  

( 2) d e s  recuits thermique s aux même s température s que celle s auxquelle s Ont été dépo sée s l e s  

couche s mOntrent une évolution d ifférente de l ' hydrogène (90 ) . Il y a  toujour s  d iminution d e  

l 'hydrogène incorpor é  e n  fonction d e s  temp s de recuit, l e s  couche s stable s  sous  fai sceau re stant 

stabl e s, le s couche s in stabl e s  demeurant in stabl e s .  

L e  rOle d u  sub strat sur l ' évolution d e  l 'hydrogène in stable peut s e  po ser  a u  s tade 

même de l ' élaboration du matér iau . Il apparaît d ifficile ici  de  rendre à nouveau prépondérant le  

rOle  de l 'oxygène car alor s  des contradiction s s ' établ i s sent . Si l 'on admet par exemple qu 'une 

oxydation préférentielle du sub strat rend l e s  liai sons Si -H plus stabl e s, On n ' explique pa s le 

compo rtement s imilaire du silic ium et  du corindon . De même l 'accumulation de l 'oxygène à 

l ' inte rface carbone ne  s 'accompagne pa s d ' une augmentation de  la dis tribution d ' hydrogène stable . 
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En fait au vu de s dernie r s  ré sultats constaté s, l ' effet semble beaucoup plu s  a s socié' au rôle du 

substrat pendant l ' analyse que préexi stant à cau se de son rôle pendant l ' élabo ration . Ceci  e st 

particulièrement spectaculaire dans le cas  du sub strat verre pour lequel l ' évolution e st toujours  

de loin la plus  importante. Le s courbe s a e t  b de  la  figure 43  révèlent par  exemple que pour un 

dépôt sur sub strat verre l ' évolution dépend de l ' intensité du fai sceau inc ident, alolI' s que ce para­

mètre e st pratiquement sans effet quand l e  substrat e st du carbone, du silic ium ou du corindon 

comme dan s l 'exemple montré  ic i .  En fait, c ' e st seulement à trè s faible courant que l e s  profil s 

sur substrat verre se stabil isent à un niveau d ' équil ibre comparable à ceux pour le s autre s 

sub strats .  L'effet d ' ioni sation, pui sque c ' e st e s sentiellement de ce phénomène qu ' il s ' ag it, semble 

ainsi  fortement dépendant de s propriétés  électrique s et thermique s du sub strat sur lequel e st 

d épo sé le matériau. 
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Figure 43 - Evolution de l ' hydrogène interne (pr is à ,... 1 00 �/cm2 de la surface)  

dans de s couche s de  silicium amorphe hydrogén é  (8  '?o, RT) dépo s ée s  sur deux 

sub strats d ifférent s .  Influence de l ' intens ité du faisceau d ' analyse .  
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C ONCLUSION 

Nous avons pré senté au cour s de c e  travail une méthode de do sage de l ' hydrogène 

dan s  le s matériaux en couche s mince s  par la  réaction nucléaire I H ( 1 5N• 0. y) l Z
C ,  Le s caracté­

r i  stique s analytique s e s sentielle s de cette méthode sont sa s électivité (pratiquement aucune 
, f ' ) 'b ' l '  " l ' f « 1 0 1 4  - 2) t t '  t '  t Inter erence sa sen Sl 1 Ite e evee en sur ace atome s . cm tout en re s an ln ere  s san e 

en profondeur (environ 0, 1 at. 0/0) . Par ailleurs  l e s  profil s de concentration obtenu s de manière 

non de st ructive se c aractéri sent par une excellente ré solution en profondeur « 50 R à la  surface 

du silic ium ou < ZO R dan s  un matériau lourd - de l 'ordre de 400 R à 8000  R. de  profondeur) et 

de s épai s seur s anal ysabl e s  variant  de un à plu sieur s mic rons suivant l ' énergie incidente d ispon i ­

ble .  C e s  performance s apparais sent actuellement comme le s plu s  compétitive s d e s  méthode s 

util i sant l e s  fai sceaux d ' ion s .  La mise  en place de cet  outil analytique a néc e s sité le développe ­

ment d 'une SOurce d ' ion s multicharg é s  et d 'un sys tème d ' irradiation - d étection. tous deux 

encOre perfec tibl e s .  

Deux phénomène s physique s apparai s sent particulièrement impo rtants  dan s c e  type 

d ' analyse .  Le premier COncerne l ' évolution de l ' hydrogène de surface  (ad sorb é  ou l ié )  en fonction 

de la do se d ' ions  inc idents .  Nous  avOn s e s sayé d ' interpréte r cette évolution dan s le  cadre d ' un 

modèle simple  déjà propo sé par ailleur s. mai s que nOus  avon s tenté de  rendre le plus  g énéral 

po s sible .  Nous en avon s tiré le s section s efficac e s  de départ  et d ' incorpo ration de s deux type s 

d ' hydrogène évoqué s et di scutons de l ' implication de ce s ré sul tat s  sur le s condition s d ' analyse 

et la  nature de s échantillons .  Ce modèle nOu s  apparaît appl icable à toute s le s méthode s util i sant 

le s fai sceaux d ' ion s .  Le second phénomène a trait à la mise  en évidenc e.  pour certain s échantil ­

lon s. d ' hydrogène mobile sou s l e  fai sceau d ' analyse . L ' interprétation en e st mo in s évidente 

mais nous pré sentons un c ertain nombre de corrélation s qui soulignent le caractère ioni sant de s 

ions inc idents sans c ependant qu 'on pui s se parle r de méthode de struc tive . Ceci  nOus a c ependant 

conduit à préconiser  une pro c édure expérimentale rigoureuse pour tenir compte' de ce  phénomène . 

Une étude détaillée de c e  dernier phénomène nous apparaît une suite l ogique à ce  

travail expérimental qui montre d 'ore s e t  déjà l a  ver satilité de l a  méthode, l a  rapidité et la sim ­

plic ité d e  l 'obtention de s ré sultat s .  Le s amélioration s technologique s nous apparai s sent surtout 

liée s aux problème s de s échantillons  (traitements thermiques  in-situ grande facil ité de manipu­

lation) plu s  qu ' à  l ' amélioration de s performance s analytique s .  Pou r  c e  de rnier po int. c ' e st sur­

tout l ' augmentat ion de l ' épai s seur analysable avec la production d ' ion s N3+ qui nous semble im ­

portante . La m éthode e st appelée à con stituer, en couplage avec d ' autr e s  méthode s nucl éaire s. 

l 'outil de  caractéri sation e s sentiel de s couche s mince s semiconductrice s hydrog énée s comme 

actuellement le s ilicium amorphe. 
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