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ABSTRACT 

From the  experimental s tudy of low energy (21 meV-240 meV) helium atoms 
s c a t t e r e d  by Copper su r f aces ,  a  good i n t e r a c t i o n  p o t e n t i a l  i s  deduced. 
Using a  p ropor t iona l i t y  r e l a t i o n s h i p  between p o t e n t i a l  and e l e c t r o n i c  
dens i ty ,  t he  su r f ace  e l e c t r o n i c  dens i ty  i s  obtained.  Performing a  sum of 
f r e e  atom e l e c t r o n i c  dens i ty  over the c r y s t a l  atoms (pairwise s u m a t i o n )  
t h i s  su r f ace  e l e c t r o n i c  dens i ty  i s  q u a l i t a t i v e l y  recovered. The d i f f r a c t e d  
i n t e n s i t i e s  measured i n  func t ion  of the c r y s t a l  temperature a r e  lower than 
those ca l cu la t ed  tak ing  i n t o  account t he  i n e l a s  t i c  s c a t  t e r i n g .  One show 
t h a t  t h i s  e f f e c t  can be due t o  the  c r e a t i o n  of su r f ace  de fec t s  l i k e  adatoms, 
advacancies,  kjnks . 
A theory of the  n e u t r a l  atoms s c a t t e r i n g  by su r f aces  with i s o l a t e d  d e f e c t s  
is  developped. The exac t  s o l u t i o n  i s  w r i t t e n  a s  an  expansion i n  pe r tu rba t ion  
s e r i e  where the oth o rde r  t e m  is the  exac t  s o l u t i o n  of s c a t t e r i n g  by the 
c lean  su r f ace  o r  by the  p o t e n t i a l  averaged over de fec t s  d i s t r i b u t i o n .  The 
h igher  o rde r  terms descr ibed  mul t ip le  s c a t t e r i n g  on de fec t s ,  coupled to  
mul t ip le  s c a t t e r i n g  by the  pe r iod ic  p o t e n t i a l .  The p o t e n t i a l  used i s  ob- 
ta ined  by s u m a t i o n  of e l e c t r o n i c  d e n s i t i e s .  With random d i s t r i b u t i o n  of 
de fec t s ,  t he  d e f e c t  c ros s  s ec t ion  va lues ,  ca l cu la t ed  up t o  second o r d e r ,  
a r e  i n  good agreement wi th  experimental da t a  f o r  vacancies  onoCu(lOO)oand 
Cu(] IO) faces  and f o r  hydrogen atoms adsorbed on Cu(] 10) (30 A - 160 A 3. 
Those ca l cu la t e$  f o r  adatoms of Copper on Cu(100) and Cu(l l0)  a r e  very  much 
h igher  ( 104 A ~ ) ,  suggest ing t h a t  the  de fec t  p o t e n t i a l  choosen i s  unrea- 
l i s t i c  a s  i t  does no t  take  i n t o  account the s p a t i a l  r e d i s t r i b u t i o n  of e lec-  
t r o n i c  dens i ty  around the adatom . 

Key words - n e u t r a l  atoms s c a t t e r i n g  by su r f aces .  

- atom-surf ace i n t e r a c t i o n  p o t e n t i a l .  

- adsorbate  s c a t t e r i n g  c ros s  s ec t ion .  

- su r f ace  e l e c t r o n i c  dens i ty .  



Je t i e n s ,  en premier Z ieu ,  à r e m e r c i e r  Monsieur G .  ARMAND 

don t  Zes q u a l i t é s  s c i e n t i f i q u e s  e t  humaines o n t  c o n t r i b u é  à 

mon i n i t i a t i o n  aux approches  t h é o r i q u e s ,  au bon déroulement  

e t  à Z 'abou t i s semen t  de ce  t r a v a i l .  

Je remerc ie  Monsieur R .  FOURET,  P r o f e s s e u r  à Za F a c u l t é  

de LiZZe, q u i  a  a c c é p t é  de d i r i g e r  c e  t r a v a i Z  e t  de  p r é s i d e r  

l e  jury  de sou tenance .  

Monsieur J .  R .  M A N S O N ,  P r o f e s s e u r  à Z ' U n i v e r s i t é  de 

CZemson ( E t a t s  U n i s ) ,  e t  Monsieur B .  D J A P A R I  ROUHABI, P r o f e s s e u r  

à Z f U n i v e r s i t é  de MuZhouse, e t  r a p p o r t e u r s  de ce  t r a v a i Z ,  

t r o u v e r o n t  i c i  ma reconna i s sance  pour Zes d i s c u s s i o n s  

e n r i c h i s s a n t e s  que nous avons e u e s .  Je remerc ie  également  

Ze P r o f e s s e u r  G .  COMSA,  Co-d i rec teur  de l ' i n s t i t u t  d ' é t u d e  

d e s  s u r f a c e s  e t  de phys ique  du v i d e ,  pour Z' intergt  q u ' i l  a  

p o r t é  à c e  t r v a i Z  e t  de f a i r e  p a r t i e  du jury  de c e t t e  t h è s e .  

Ma g r a t i t u d e  va  à Messieurs  C .  MANUS e t  J .  LAPUJOULADE 

q u i  m'ont  acceu iZZ i  dans Ze s e r v i c e  de Za Physique d e s  Atomes 

e t  des  S u r f a c e s  du Cen t re  d f E t u d e s  n u c l é a i r e s  de SacZay. 

Je r e m e r c i e  également  D .  GORSE e t  B .  SALANON pour 

Z'ambiance, à Za f o i s  sympathique e t  s t imuZan te ,  dans ZaqueZZe 

nous avons t r a v a i Z Z é ,  a i n s i  que Y .  LEJAY, E .  MAUREL e t  

M .  LEFORT pour Za p r é c i e u s e  a s s i s t a n c e  t ~ c h n i q u e .  



SOMMAIRE 

- INTRODUCTION 

PARTIE A : Contribution à l'étude expérimentale de la diffraction d'atomes 

d'Hélium par des surfaces périodiques du Cuivre. 

1) DISPOSITIF ET RESULTATS EXPERIMENTAUX 

1.1) Dispositif expérimental 

1.2) Résultats expérimentaux 

1.3) Conclusion 

ANALYSE DES RESULTATS EXPERIMENTAUX 

11.1) Théorie générale de la diffusion 

11.2) Potentiel d'interaction 

11.3) Relation entre la densité électronique d'une surface et 

son potentiel d'interaction avec l'Hélium. 

11.4) Etude de l'atténuation thermique de la diffusion élastique 

4.1) Introduction 

4.2) Modèle théorique et comparaison avec les résultats expéri- 

mentaux 

4.3) Comportement à moyennes et hautes températures 

FIGURES (1 à 15) 



PARTIE B : ETUDE THEORIQUE DE LA DIFFUSION D'ATOMES NEUTRES PAR DES SURFA- 

CES AVEC DES DEFAUTS ISOLES. 

1) THEORIE GENERALE 

1.1) Formalisme 

1 .2)  Eléments de matr ice  Z (i  

1.3) Coe f f i c i en t  de r é f l e x i o n  

1.4) Résonance avec l e s  états l i é s .  

II) DIFFUSION PAR DES DEFAUTS DE MEME TYPE ET DISPOSES SUR SITES 

11.1) Pe r tu rba t ion  à p a r t i r  du réseau  sans  dé fau t s  

11.2) Pe r tu rba t ion  à p a r t i r  du réseau  moyen 

III) DISTRIBUTION ALEATOIRE DE DEFAUTS. FACTEUR DE STRUCTURE. 

I V )  CHOIX DU POTENTIEL PERIODIQUE ET DU POTENTIEL PERTURBATIF 

I V . l )  P o t e n t i e l  d ' i n t e r a c t i o n  atome-surface sans  dé fau t s  

IV.2) P o t e n t i e l  p e r t u r b a t i f  

IV.3) P o t e n t i e l  p e r t u r b a t i f  moyen 

V )  RESULTATS ET DISCUSSION 

V . l )  Résu l t a t s  expérimentaux d isponib les  

V.2) lacunes e t  adatomes de Cuivre s u r  Cu (100) 

V.3) Lacunes, adatomes du Cuivre e t  adatomes d'Hydrogène s u r  

Cu (110) 

V.4) Discussion 

FIGURES (1 à 14)  



CONCLUSION 

Annexe A : Normalisation et projecteur 

Annexe B : Coefficient de réflexion différentiel 

Annexe C : Méthode de Markoff 

Annexe D : Fonctions propres du potentiel de Morse. 



I N T R O D U C T I O N  





L'une des méthodes utilisées pour étudier les surfaces 

est la diffusion d'atomes neutres. Depuis la fin des années soixante 

l'on a assisté à la naissance d'un nombre croissant d'études expérimentales 

C 11 et d'approches théoriques de cette diffusion par des surfaces 
périodiques. On a pu définir ainsi un potentiel d'interaction réaliste 

entre l'atome incident et ces surfaces. L'une de ces expériences est 

celle de J. Lapujoulade et col [ 2 ] qui ont étudié essentiellement 

la diffraction de l'Hélium par des surfaces du Cuivre et plus récemment 

des surfaces de Tungstene. 

Au titre d'une contribution à l'étude des surfaces pério- 

diques du Cuivre, nous présentons dans une première partie (A) : 

- la détermination du potentiel d'interaction qui sera reliée à la 

densité électronique en surface et ainsi à la structure de cette 

surface, 

- le comportement de la diffusion en fonction de la température ; pour 
interpréter les résultats obtenus, nous suggérons que des défauts 

apparaissent sur ces surfaces lorsque la température est suffisament 

élevée. 

Du point de vue théorique, le formalisme de la matrice 

T, utilisant un potentiel réaliste périodique, a permis de bien analyser 

cette diffusion élastique. 

Quant aux surfaces avec des défauts (adatornes, adlacunes...), 

quelques approches théoriques, utilisant un potentiel approximatif 

pour l'interaction entre l'atome incident et la surface, ont été con- 

duites [ 3 ]et ont donné quelques accords plus ou moins satisfaisants 

avec certains résultats expérimentaux disponibles. Nous nous proposons 

de construire un modèle théorique pour tenter de résoudre ce problème 

(partie B) en utilisant le formalisme de la matrice T. Nous supposons 



que la solution exacte de la diffusion élastique par le substrat (surface 

périodique) est connue et nous calculons l'influence des défauts sous 

forme d'une série de perturbation. 

Les potentiels utilisés, pour le substrat et les défauts, 

sont déduits de leur densité électronique. La distribution de ces défauts 

est prise aléatoire. 

Finalement, à l'aide de ces données, nous calculons numéri- 

quement la variation de l'intensité dans le faisceau spéculaire en 

fonction du taux de couverture en défauts et nous en déduisons la section 

efficace du défaut dans les cas suivants : 

- atome de Cuivre sur les faces (100) et (110) du Cuivre, 
- lacunes sur les faces (100) et (110) du Cuivre, 
- atome d'Hydrogène sur la face (110) du Cuivre. 
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P A R T I E  A 

C O N T R I B U T I O N  A  L ' E T U D E  E X P E R I M E N T A L E  

D E  L A  D I F F R A C T I O N  D ' A T O M E S  D ' H E L I U M  

P A R  D E S  S U R F A C E S  P E R I O D I Q U E S  D U  C U I V R E  





C H A P I T R E  1 

D I S P O S I T I F  E T  R E S U L T A T S  E X P E R I M E N T A U X  





L'étude expérimentale de la diffusion d'atomes neutres par des 

surfaces nécessite un appareillage à la pointe de la technologie de 1'111- 

travide. La figure (1) représente le schéma de principe du dispositif expé- 

rimental. 

Ce dispositif comprend trois grandes parties, à savoir : 

i) Une chambre principale d'expérience de forme cylindrique (diamètre lm20), 

réalisée en acier inoxydable et contenant : 

- Un porte échantillon permettant, par rotation de l'échantillon, de faire 
varier l'angle d'incidence et l'angle azimuthal angles repérés par rap- 

port à la direction fixe du faisceau incident. 

- Un détecteur à stagnation pouvant se déplacer dans un quart d'une sphère 

et permettant de mesurer les intensités diffusées dans et hors du plan 

d'incidence. La sensibilité de ce détecteur est telle que l'on peut obser- 

ver un signal réfléchi 1 dont la rapport avec le signal incident 1, 
r 

peut aller jusqu'à 10-~. 

- Un canon à ions utilisé pour nettoyer la surface de l'échantillon par 

bombardement. 

- Un canon à électrons permettant de chauffer le cristal ; l'incertitude 

sur la température mesurée de l'échantillon est de quelques degrés Kelvin. 

- Un système de refroidissement, de l'échantillon, à l'azote liquide (70 K ) .  

- Un spectromètre Auger permettant de vérifier (à  tout instant) la composi- 

tion de la surface en éléments chimiques étrangers. 

ii) Un système de pompage capable de maintenir, à l'intérieur de la chambre 

-11 principale, une pression de l'ordre de quelques 10 Torr. 
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iii) Le flux incident est un jet supersonique d'atomes produit par une 

source du type &mpargue [ 1] ; ce flux est de l'ordre de 1018 atomes/ 

stéradian. La dispersion en énergie des particules incidentes est 

faible ( A  Ei/Ei % 5 %). Les diaphragmes de collimation assurent une 

dispersion angulaire faible (A 9 = 0.25 degré). 

L'énergie du faisceau incident peut être choisie entre 20 meV et 

300 meV. 

La longueur d'onde de Broglie de la particule incidente étant 

du même ordre de grandeur que la distance interatomique du cristal à étu- 
O 

dier (quelques A ) ,  l'onde diffusera donc dans des directions privilégiées 

définies par la loi de Bragg. 

Dès la fin des années 70 et jusqu'à nos jours, l'appareillage 

décrit précédemment a permis d'obtenir de nombreux résultats qui ont fait 

l'objet de nombreuses études [ 2 ] . 
Toutefois, nous ne nous intéresserons, dans cet exposé, qu'à 

un certains nombres de résultats du système He/Cu (surface) afin de les 

étudier d'une manière originale à la lumière de théories nouvelles. 

Les surfaces de Cuivre étudiées, dans ce chapitre, par diffrac- 

tion d'atomes d'Hélium sont les suivantes : 

- faces planes : Cu (111) et Cu (100) 

- face ouverte : Cu (110) 

- faces à marche (ou vicinales) : Cu(113), Cu(115) et Cu(117) 

Les faces Cu (110), Cu (113), Cu (115) et Cu (117) sont repré- 

sentées sur la figure (2). 



Pour une énergie et un angle incident fixés, l'onde plane inciden- 

te peut s'écrire : 

+ 
où (Z,R) sont respectivement les coordonnées perpendiculaire et parallèle 

à la surface. 

Z' (ki,~i) sont les composantes perpendiculaire et parallèle à la surface 

+ 
du vecteur d'onde incident k 

i 

Loin de la surface l'onde diffractée par celle-ci est une onde plane et 

si la surface est parfaitement périodique, l'onde totale peut s'écrire : 

avec : 

+ - G un vecteur du réseau réciproque de la surface 
- A+ amplitude de l'onde diffractée dans le canal 6 (ou dans la direction 

G 
-L 

correspondant à G). 

La figure (3) représente schématiquement les différents vecteurs 

d'onde incident et réfléchi (dans le plan d'incidence). Si on suppose que 

la diffraction se fait totalement dans le plan d'incidence-ceci sera montré 

plus loin- le problème devient unidimensionnel. Si de plus la diffusion 

est élastique, les règles cinématiques donnent la relation suivante, entre 

l'angle de diffraction O+ et l'angle d'incidence 8 fonction de l'éner- 
G 

2 
i ' 

gie incidente Ei (Ei = - ki) et du paramètre du réseau a : 
2m X 

"x Gx + 
sin OG = sin 8 

i (1) G x = 2 1T 
i a 

X 

a : période du réseau cristallin dans la direction x 
X 

m : masse de l'atome incident, 



La figure (4 )  représente un exemple delcibe de réflexion sur 

la face (115) du Cuivre. On remarque au passage que la position des pics 

de diffraction correspond exactement, à l'erreur de mesure près, à celle 

prédite par la relation (1). La température de l'échantillon correspondant 

à la figure (4)  est de 70 K ; et c'est l'intensité extrapolée à OK, de 

chacun de ces pics, qui sera comparée à celle calculée à l'aide d'un modè- 

le théorique adéquat. Les modèles utilisés, présentés dans le chapitre II, 

né ces s i tent la connaissance du potentiel df interaction entre 1' atome 

incident et la surface. C'est un potentiel qui, en général, présente une 

partie attractive et une partie répulsive. La somme de ces deux parties 

donne un potentiel dont l'allure est présentée sur la figure (5). Le puits 

de potentiel présente des états liés d'énergie (- E ) .  Ces énergies CE n), n 

pour au moins les niveaux les plus bas,peuvent être déduites des observa- 

tions expérimentales. En effet, dans des conditions d'incidence données, 

l'onde peut entrer en résonance avec un état lié du potentiel et ceci se 

traduit par des extrema localisés sur les intensités diffractées, en fonc- 

tion de e Les figures (6 et 7) montrent des exemples de ce phénomène i ' 

de résonance dit aussi d'adsorption sélective. Sur chaque extrémum, on 

représente l'indice du pic qui entre en résonance avec un état lié ainsi 

que l'indice de ce dernier. 

La condition cinématique de résonance s'écrit : 

Les niveaux observés pour le système He-Cu(ll5) sont les suivants: 

E = 4,45 + 
O - 0,15meV - 



Ces niveaux sont indépendants des conditions d'incidence ; les 

trois premiers niveaux correspondent exactement à ceux observés sur le 

système He-Cu (113) et l'on peut dire qu'ils sont indépendants de la face 

étudiée. 

La profondeur du puits est calculée à l'aide d'un potentiel dit 

"9-3" qui s'écrit : 

où D est la profondeur du puits et a un paramètre d'échelle. Les niveaux 

d'énergie s'obtiennent aisiment en utilisant l'approximation W.K.B [ 3  ] : 

n + 1/2 6 
E = - D  [ l -  n 

L 
1 

avec 

On détermine D et a à l'aide d'un ajustement par moindres 

carrés sur les quatre niveaux observés. 

les valeurs trouvées sont les suivantes : 

Après le relevé des intensités des différents picsde diffraction 

et la détermination des niveaux d'énergie des états liés, une troisième 

étude expérimentale est nécessaire afin de bien mener la comparaison avec 

les prédictions théoriques. Cette étude consiste à déterminer la dépendance 

en température de l'intensité des pics de diffraction. Le calcul théorique 



de la diffraction élastique suppose un cristal immobile, rappelons que 

la température la plus basse possible, dans cette expérience, est celle 

de l'azote liquide. On mesure donc l'intensité de chaque pic en fonction 

de la température, en général de 70 K à 770 K, et par extrapolation on 

obtient l'intensité à O K. Les points discrets sur les figures [ 8  à 131 re- 

présentent cette dépendance en température pour différentes conditions 

d'incidence et pour différentes faces du Cuivre. Les courbes en traits 

pleins sont présentées plus loin. 

Remarquons que les résultats obtenus s'écartent des prédictions 

données par une loi du type Debye-Waller [4] . En effet, celle-ci prédit 
une dépendance linéaire du logarithme de l'intensité en fonction de la 

température. Ces données seront analysées et discutées dans le chapitre 

suivant. 

1.3) - CONCLUSION 

L'étude expérimentale de la diffusion d'atomes neutres par des 

surfaces donne des résultats reproductibles et donc fiables, l'on peut 

obtenir directement des renseignements sur certains paramètres cristallo- 

graphiquesde l'échantillon ainsi que les niveaux d'énergie des états liés 

du potentiel d'interaction qui,dans le cas des faces du Cuivre étudiées 

sont indépendantes de celles-ci. En outre, cet outil peut être très sensi- 

ble aux phénomènes spécifiques à la surface du fait que la probabilité 

de pénétration dans le cristal d'un atome incident est nulle. Dans le cha- 

pitre suivant on montrera que cet outil peut être très sensible à la pré- 

sence de défauts sur la surface. 



C H A P I T R E  I I  

A N A L Y S E  D E S  R E S U L T A T S  E X P E R I M E N T A U X  
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II -1 ) - THEORIE GENERALE DE LA DIFFUSION 

Il s'agit de traiter le problème d'une onde plane diffusée par 

un potentiel v($) ; l'équation de Schradinger associée (indépendante du 

temps ) s ' écrit : 

ti2 
Ho = - A (m étant la masse de la particule incidente) 

2m 

Les solutions de l'équation (2) siécrivent : 

+ + 
+ iki .r 

$ i(r) = e est la fonction d'onde incidente 

1 où les $ ( f )  sont les fonctions propres de l'hamiltonien Ho. k 

l'équation ( 3 ) ,  appelée équation intégrale de la diffusion, peut s'écrire 

sous une forme matricielle [ 5 ] : 

T. est la matrice de transition de l'état initial i à l'état final f. f i  

L'intensité de l'onde diffusée est proportionnelle à 1 T 12. On traite 
f i  



donc le problème de la diffusioA dans le formalisme de la matrice T. 

Ce formalisme a largement été utilisé ces dernières années pour 

traiter les problèmes de la diffraction d'atomes neutres par des surfaces. 

Il a été introduit, pour la première fois, par N. Cabrera et col. [6] . 
-+ 

Le potentiel d'interaction (R,z) entre la particule incidente 

et une surface périodique possède la même périodicité que cette dernière ; 

sa décomposition en série de Fourier s'écrit : 

Les fonctions propres de ce potentiel ne sont pas connues et 

on utilise, dans l'équation de la matrice T, le formalisme dit de deux 

potentiels de Gell-Mann et Goldberger [ 7 ] .  Il s'agit de diviser le poten- 

tiel total ~(6,z) en deux parties : 

- U(z) possédant une forme simple et dont on connaît les valeurs et fonc- 
tions propres(U(z) est appelé le potentiel distordu). 

-+ 
-V(R,z) - U(z) sera traité comme une perturbation. 

On réécrit l'équation de Schrodinger (2) : 

avec cette fois-ci : 

et ainsi 

avec 
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Les premiers travaux théoriques utilisaient un potentiel du type 

I "Mur Durv [ 8 ] : 

Cette approche a été abandonnée du fait qu'elle ne conduit qu'à 

des comparaisons qualitatives avec les données expérimentales. Ceci pro- 

vient d'une mauvaise représentation physique de l'interaction entre l'atome 

incident et la surface. L'atome incident s'approchant de la surface rencon- 

tre une densité électronique de plus en plus forte qui le repousse. On 

sait que cette densité électronique présente une forme exponentielle dont 

le potentiel d' interaction ~ ( $ 1  doit tenir compte (potentiel '*Mou1' ) . 
La recherche d'un potentiel "Mou" commença par les travaux de 

G. Armand et J.R. Manson [ 9 ]  qui utilisèrent un potentiel exponentiel "cor- 

rugué'* (ou modulé) : 

-+ 
V(R,z) - - 

où C et x sont des paramètres du potentiel et ~ ( 6 )  (périodique en R )  est 

O pour z à l'extérieur de la surface 

m pour z à la surface et dans le volume 

la fonction de corrugation de la surface-représentant en quelque sorte 

la modulation de la densité électronique de la cristallographie sous 

jacente. En introduisant dans l'équation (8) le potentiel périodique ( 9 )  

et en prenant U(z) = V (z), on obtient une série d'équations intégrales 
O 

couplées (une par vecteur du réseau réciproque). La solution de ce système 

est obtenue par itération sur un ensemble fini d'équations correspondant 

aux vecteurs 8 contenus dans le cercle d'Ewald ainsi qu'aux vecteurs qui 

se trouvent à la périphérie de ce dernier. On obtient ainsi une solution 

exacte de l'équation de Schrodinger relative au problème traité. Il va de soi que 



c e t t e  so lu t ion  est u n i t a i r e .  Le succès  de c e  p o t e n t i e l  exponent ie l  a permis 

de t r a i t e r  des  p o t e n t i e l s  p l u s  r é a l i s t e s  -possédant une p a r t i e  a t t r a c t i v e -  

du type Morse. Nous nous proposons de les d é c r i r e  dans l a  s e c t i o n  suivante .  

II.2)- POTglQTIEL D'INTERACTION 

Le modèle théorique basé s u r  l e  formalisme de la  matr ice  T e t  

exposé précédemment es t  un ive r se l  dans l e m  @il e s t  app l i cab l e  à t o u t  

p o t e n t i e l  périodique. I l  s u f f i r a  donc de connar t re  les composantes de Fou- 

r i e r  du p o t e n t i e l  a i n s i  que les fonc t ions  propres  du p o t e n t i e l  d i s to rdu  pour 

résoudre l e  problème de l a  d i f f r a c t i o n  de l 'Hélium p a r  des su r f aces  

pér iodiques du Cuivre. Le premier cas i n t é r e s s a n t  e s t  l e  p o t e n t i e l  ffMorse 

cor ru gué^^ u t i l i s é  par  G. Armand e t  J.R. Manson [IO] , il s ' é c r i t  

Y (i) e s t  une fonc t ion  pér iodique r ep ré sen t an t  l e s  ondulat ions 

des i s o p o t e n t i e l l e s  appelée "fonct ion de Corrugation". 

D e s t  la  profondeur du p u i t s  

X e s t  un paramètre du P o t e n t i e l  r ep ré sen t an t  sa por tée  

v est l a  moyenne de e 
O 

s u r  une c e l l u l e  u n i t é  

Z est une cons tan te  i n t r o d u i t e  pour des  r a i sons  de s i m p l i c i t é  de c a l c u l  e 

numérique. 

Les composantes de Four ie r  de ce p o t e n t i e l  son t  : 



avec 

S est l'aire de la cellule unité de la surface étudiée. Ce potentiel a 
C 

été appliqué au cas de la diffraction de l'Hélium par la face (110) du 

Cuivre [ 111 . Vo(z) est fixé par la connaissance des niveaux d'énergie 
des états liés comme indiqué au chapitre précédent. La fonction  CR) est 

déterminée par ajustement des intensités calculées et mesurées. L'ondulation 

des isopotentielles (pour des énergies incidentes inférieures à 63 meV), 

dans la direction < 110 > , a été trouvée négligeable et une simple sinu- 

soïde peut décrire l'ondulation dans la direction perpendiculaire (direc- 

tion x) , ainsi : 

cos (2 ~r 

a est le pas du réseau dans la direction X (a = 3,61 A). 
X X 

h est l'amplitude de l'ondulation 

L'ajustement final donne h. Avec h = 0,086 l'accord est excellent avec 

les intensités mesurées (avec Ei = 21 mev) . 
Toutefois l'on est conduit à donner à h des valeurs croissantes 

avec l'énergie incidente. 

En effet, ce potentiel ne donne pas le bon comportement de l'am- 

plitude de l'ondulation des isopotentielles en fonction de l'énergie inci- 

dente : il prévoit une décroissance de cette amplitude quand l'énergie 

incidente croît. Pour obtenir le bon comportement,il faudra remplacer dans 

+ 
les composantes de Fourier du potentiel pour G # O x par x'>x. Dans ce 

sens B. Salanom et col. [Il] ontdéveloppé un autre potentiel : "Morse Modi- 



fié Corrugué'' ( ( M M C )  par la suite). Un bon accord entre intensités calcu- 

lées et mesurées a été obtenu et ce pour des énergies incidentes allant 

jusqu'à 240 meV. (sur une surface(ll0) du Cuivre). 

Les composantes de Fourier de ce potentiel sont : 

où X et X '  sont des paramètres de ce nouveau potentiel : 

X =  0,3 xl= 1,5 x 

Ce potentiel a été appliqué aussi à la surface (113) du Cuivre 

et donne un bon accord avec les intensités mesurées [12] . 

11.3)-RELATION ENTRE LA DENSITE ELECTRONIQUE D'UNE SURFACE ET SON POTENTIEL 

D ' INlîZRACTION AVEC L ' HELIUM 

Le problème traité précédemment concerne la diffraction d'une 

onde plane par un potentiel introduit d'une manière semi-empirique et n'a 

'pas été relié aux caractéristiques électroniques de la surface. D'autre 

part, quand on traite le cas des surfaces à marches, le potentiel possédant 

plusieurs composantes de Fourier non négligeables, un ajustement réaliste 

devient très difficile. 

Récemment Esbjerg et Norskov [13] ont montré que la partie répul- 

sive du potentiel d'interaction est proportionnelle à la densité électroni- 

que non perturbée de la surface : 



- 
avec a 3 

eff 
= 255 eV a, pour des densités électroniques de l'ordre de 10" 

u.a (celles qui nous intéressent dans la diffraction). 

Ceci suppose la connaissance de la densité électronique n . Mal- 
O 

heureusement les calculs auto-cohérents connus n'ont pas traité le cas 

des surfaces du Cuivre [14] . Haneman et Haydock [15] ont prouvé que cette 
densité n est assez bien approximée par une simple sommation sur tous 

O 

les atomes du cristal de la densité électronique d'un atome libre. 

Il existe deux tables donnant la densité électronique d'un atome 

libre du Cuivre : celle de Herman et Skilhmann (I1.S.) [16] et, plus  récente, 

celle de Clémenti et Roetti (C,R.)[l7].,Rien ne por te  à cons idé re r ,  a p r j - o r i ,  

que l'une est meilleure que l'autre ; ceci est dû à la nature d'une même 

approche théorique (Hartree-Fock) mais utilisant des approximations de 

natures différentes. Nous avons utilisé les données de ces deux tables 

pour définir les isodensités des surfaces (110), (113) et (115) du Cuivre 

et par la relation (14) on définit les composantes de Fourier des isopoten- 

tielles. Ces dernières sont injectées dans le modèle de diffraction préce- 

demment décrit. Les intensités calculées ainsi montraient que les isopo- 

tentielles présentaient une forte ondulation. Nous avons donc procédé à 

un ajustement de la valeur G 
eff 

qui donnerait le meilleur accord possible. 

On trouve 3 
a = 2000 eV a pour  ( H . s . )  

O 

3 
a = 600 eV a pour (C.R.) 

O 

Le tableau 1 donne l'amplitude de la corrugation déterminée expéri- 

mentalement et celle déterminée par la présente approche. 

On remarque donc qu'une sommation de densités donne un assez 

bon accord avec les résultats expérimentaux. 

L'écart peut être dû soit à une mauvaise connaissance de la den- 

sité électronique -par sommation des densités d'atomes libres- de la sur- 

face, soit à la relation de proportionnalité qui ne serait qu'une approxi- 

mation au premier ordre. Cette dernière voie a été abordée par W. Kohn 

et col [ 181 et son exploitation est en cours. 



TABLEAU 1 

1 E~ (rnev) I A Z A Z 1 A Z l 
1 *MC I H.S I C.R. I 

I I l I I 
I C u  (110) 21  0,111 O ,115 O ,105 

I 
l I I l I I 
1 1 6 3 1 0,135 1 0,155 1 0.,157 1 
I I I I I I 
1 C u  (113) 1 21 1 0,259 1 0,22 1 0,206 1 
I I I I I I 
1 1 63 1 0,342 1 0,28 1 0,28 1 
I I I I I I 
I l I I I I 



1 11.4) - ETUDE DE L'ATTENüATION THERMIQüE DE LA DIFFRACTION ELASTIQUE 

4.1. Introduction 

Ainsi que nous l'avons présenté au début de ce chapitre, le poten- 

tiel d'interaction v(&,z) -  et donc l'hamiltonien H- ne dépendait pas du 

temps. Ceci n'est valable que pour un système d'atomes fixes ; ce serait, 

à la limite, vrai à O K si on négligeait les vibrations du point zéro. 

Dans le dispositif expérimental, dont nous nous proposons d'analyser les 

résultats, la température de l'échantillon est égale ou supérieure à celle 

de l'azote liquide (70 K). De ce fait une proportion non négligeable de 

particules sont diffusées inélastiquement par échange de phonons avec le 

cristal ; cette proportion doit croître avec la température par excitation 

de plus en plus forte du champ de phonons. L'intensité des pics de diffrac- 

tion élastique décroît donc en fonction de la température. Cette décrois- 

sance est liée au mouvement thermique des atomes et l'on peut tenter de 

ce fait uie détermination des déplacements quadratiques moyens des atomes 

de surface. 

Nous revenons sur les figures (8 à 13) présentées au chapitre 

1 pour faire les remarques suivantes : 

i) Pour les faces denses (111) et (100), l'écart à la linéarité est faible, 

on verra par la suite que le simple fait d'ajouter quelque effet anhar- 

monique permet d'obtenir un bon accord. 

ii) Pour des faces ouvertes (110) OU à marches (113), (115) et (117) l'é- 

cart à la linéarité croît à partir d'une température de seuil. 

Ces remarques nous ont incités à penser que ces chutes sont dues 

à la création de défauts à la surface et c'est ce que nous allons étudier + 

d'une manière qualitative dans ce qui suit immédiatement. 



Modèle théorique et comparaison avec les résultats expéri- 

mentaux 

Nous nous proposons d'analyser les résultats présentés précédem- 

ment en utilisant un modèle très simple inspiré du modèle de Debye-Waller 

O 
pour les rayons X et les neutrons. Appelons 1 l'intensité d'un pic de 

G 
T 

diffraction d'un réseau d'atomes fixes et 1 son intensité à la température 
G 

T du cristal. Introduisons un facteur W(T) défini par : 

Ici, et contrairement au cas des rayons X et des neutrons, le facteur W(T) 

ne sera pas fonction directe des déplacements d'un atome de la surface 

-+ 
mais d'un certain déplacement eff "senti1' par 1 ' atome incident : c ' est 

le déplacement des isodensités de la surface. 

Plusieurs tentatives très approximatives ont été faites pour 

calculer la dépendance en température de l'intensité des pics de diffrac- 

tion. Citons par exemple les travaux de G. Armand et J.R. Manson [19] et 

ceux de Levi et Suhl [20] . Des calculs exacts sont actuellement en cours 
qui représentent d'une manière réaliste le potentiel d'interaction atome- 

surface et qui tiennent compte des échanges multiphononiques entre l'atome 

incident et la surface [21] . 
En l'absence de résultats pour les surfaces corruguées, nous proposons 

l'écriture suivante : 

où < > est une moyenne thermique 



est le vecteur d'onde échangé. 
+ + 
Ki, K sont respectivement les composantes parallèles à la surface du vec- 

r 

teur d'onde incident et du vecteur d'onde réfléchi. 

La composante normale du vecteur d'onde échangé subit l'influence 

du puits de potentiel que nous introduisons par l'approximation de 

Beeby [ 22 ] : 

-+ -+ 
En décomposant A k et ueff selon les trois directions de l'espace, on 

réécrit l'équation (16) sous la forme suivante : 

z 2W (T) = ( A kZ12 < (u:~~)~ > +x[ L k  Ga< uZff uBff > + ( G ~ )  < (uZffl2 ] 
ci 

est le déplacement effectif perpendiculaire à la surface ; a = x, y . 'eff 
-+ 

Pour le faisceau spéculaire (G = O) on a : 

2W (T) = (Akzl2 < (uzff12 > 

G. Armand et Garcia-Sanz [23] ont montré que les termes, dans 

l'équation (18), contenant des composantes parallèles à la surface sont 

négligeables. Nous prendrons donc l'expression (19) pour tout faisceau 

diffracté, pour T > eDs. (ODS est la température de Debye de la surface). 

En approximation harmonique, < (ueff12 > est fonction linéaire de la 

température, nous écrivons donc : 



où f ( T )  e s t  une fonct ion u n i v e r s e l l e  i n t rodu i san t  l e s  co r r ec t ions  à basse 

température,  e l l e  devien t  éga le  à l ' u n i t é  au-dessus de l a  température de 

Debye de la  sur face  
û DS. 

T  x 
F(T) = B ~ s / ~  x co th  - 

2 
dx 

2 8  D S  

d ' ap rè s  l e s  c a l c u l s  de G. Annand [ 24 ] : 
9 DS 

230 K 

k e s t  l a  constante  de Boltzmann 

K e s t  la  constante  du réseau harmonique 
C 

4 
K, = 2,84 10 cgs  pour l e  Cuivre 

z ( Y e f f )  e s t  une constante  de déplacement e f f e c t i f  sans dimension. 

Afin d ' i n t r o d u i r e  l e s  e f f e t s  de l 'anharmonici té  s u r  l e  déplace- 

ment e f f e c t i f ,  nous u t i l i s o n s  l ' é c r i t u r e  i n t r o d u i t e  par  B.T.M. W i l l i s  [ 25 ] 

e t  u t i l i s é e  pa r  J. Prakash e t  M.P. Hemkar [26] pour ana lyser  l e u r s  résu l -  

tats de la  d i f fus ion  de neutrons : 

2 kT 
< (u:~~) > = ( Y : ~ ~ ) ~  f (T)  1 + BT) (1 - CT) 

K c  

B e t  C é t a n t  des paramètres dépendant des  cons tan tes  du réseau. 

Ces paramètres B e t  C n 'ayant  pas é t é  ca l cu lé s  pour des su r f aces  

de Cuivre, nous u t i l i s e r o n s  c e l l e s  du volume. 

B = & y G  : a e s t  l e  c o e f f i c i e n t  de d i l a t i o n  

y b  e t  l a  constante  de Grüneisen 

L 
C = 20 kYo/ao : O 0  

e t  y é t a n t  des  paramètres du p o t e n t i e l  i n t e r -  

atomique du volume. 



Nous prendrons pour y e t  cx l e s  va leurs  calculées pour l e  
O 

Nickel qui e s t  proche du Cuivre [ 2 6  1 :  

12 -1 
y o / ~  = -0,1132 x 10 erg  

a i n s i ,  en u t i l i s a n t  l ' équat ion  (21) ,  l ' i n t e n s i t é  s ' é c r i t  : 

z 2 kT l og  I T =  log Io - (bk ) 
(? G 

Q2)  TI (1 + BTM - CT) 
g 

C 
('eff 

Nous fa isons  un ajustement par  moindre car ré  s u r  l e s  données 

2 
expérimentales à basse température ( T  < 300 K) pour obteni r  IO e t  . 

G 
2 Le tableau suivant  donne l e s  valeurs de ( Y  ) moyenné s u r  tous l e s  p i c s  

e f f  

pour chacune des faces  du Cuivre étudiées : 

2 Nous u t i l i s o n s  l e s  valeurs trouvées pour IO e t  ) pour t r a -  
G e f f  

c e r  l e s  courbes, en t r a i t s  p le ins ,  su r  l e s  f igures  (8 à 13;). Ce modèle, 

quoique t r è s  simple dans s a  formulation, montre un bon accord en t re  don- 

nées expérimentales e t  valeurs ca lculées  pour l e s  faces denses du Cuivre 

(100) e t  (111). Les a u t r e s  faces présentent un c e r t a i n  éca r t  à c e t t e  l o i  - 

e t  il y a l i e u  de penser que c ' e s t  dû à un e f f e t  au t re  que l 'anharmonicité. 

2 Comparons d'abord déduit de l 'a justement à ce lu i  calculé par des 

modèles théoriques. 



G. Armand a calculé un certain déplacement effectif du potentiel 

d'interaction . Ce déplacement a été supposé être le résultat 
des déplacements de tous les atomes de la surface ; mais pratiquement le 

calcul tient compte des déplacements de quatre atomes, c'est ce qu'on appel- 

le "l'effet Armand1'. En effet, la densité en un point résulte de l'effet 

de plusieurs atomes, par conséquent, l'atome d'Hélium "ressent" sur une 

face (100) l'influence de 4 atomes [27] . Ainsi : 

z z z où (Y1 YZZ) et (Y Y ) sont respectivement les déplacements quadra- 
1 3  

tiques moyens, et corrélés moyens entre premiers et seconds voisins. 

Ce résultat est supérieur à la valeur moyenne déduite par le 

modèle précédent : ) = 0,248 
('eff moy 

Récemment, N. Garcia et Col[ 281 ont introduit l'effet de corré- 

lation, entre différents points du potentiel, dans le calcul de (YZ I2 eff 

et ont trouvé qu'il faudrait multiplier la valeur calculée par G. Armand 

par un facteur de l'ordre de 0,68. Ainsi : 

l 2  'L 0,254 ('eff théorique - 
Cette valeur est très proche de celle qu'on a déduite des données expéri- 

mentales * 0,248). 



En conclusion, on peut  avancer qu'avec un simple modèle, t enant  

compte de c e r t a i n s  e f f e t s  anharmoniques, on peut  i n t e r p r é t e r  l e s  r é s u l t a t s  

expérimentaux, pour une c e r t a i n e  gamme de température. On a pu a i n s i  dé te r -  

miner l e s  déplacements quadrat iques moyens e f f e c t i f s  qu i  t r adu i sen t  l e s  

déplacements atomiques. Pour l e s  f aces  non denses,  l ' é c a r t  à c e t t e  l o i  

sera traité en in t rodu i san t  d ' a u t r e s  phénomènes physiques. 

4.3. Comportement à moyennes e t  hautes  températures 

L '  i dée  que nous a l l o n s  i n t r o d u i r e  n ' e s t  pas nouvelle,  W.K. l3urton , 

N. Cabrera e t  F.C. Frank on t  ve r s  1950, publ ié  des travaux s u r  c e  qu'on 

appe i l e  la  " t r a n s i t i o n  rugueuseft [ 291 . 
Par é léva t ion  de la  température du réseau parfai tement  ordonné 

l ' o n  peut  a s s i s t e r  à l a  des t ruc t ion  de s a  symétrie par  c r éa t ion  de lacunes,  

d 'adatomes, c r ans  de marche(voir figure(14)). 

A basse température,  l o i n  de l a  fus ion ,  on a c r éa t ion  de défauts  

i s o l é s .  

Nous appelons n a  l a  s ec t ion  e f f i c a c e  de d i f fus ion  incohérente  

par  un défaut  e t  négligeons l e s  e f f e t s  de d i f fus ion  mult iple .  

Appelons 1' l ' i n t e n s i t é ,  d 'un p i c  de d i f f r a c t i o n ,  en présence 
G 

des  dé fau t s  e t  1 l ' i n t e n s i t é  sans  défauts ,  e t  posons : 
G 

où e e s t  l e  taux de couverture de défauts .  

L'équation (22)  t r a d u i t  simplement que l ' ampl i tude  de l 'onde  

d i f f u s é e  d'une manière incohérente  e s t  s o u s t r a i t e  à c e l l e  d i f fusée  d'une 

manière cohérente.  D'autre  p a r t ,  on suppose que l ' ampl i tude  de l a  d i f fus ion  

incohérente  e s t  proport ionneIle  à 0 . 



0 e s t  donné par  une l o i  type  Arrhénius : 

A G  = BE - TA S e s t  l ' e n t h a l p i e  l i b r e  de formation d'un défaut .  

AE e s t  l ' é n e r g i e  de c réa t ion  d 'un défaut .  

AS e t  l ' e n t r o p i e  de c réa t ion  d 'un défaut .  

*d 
a i n s i ,  en posant A = - e AS/k 

2 

A S/k a é t é  c a l c u l é  par  P. Wynblatt pour d i f f é r e n t s  types de dé fau t s  e t  

d i f f é r e n t e s  f a c e  du Cuivre. Le tableau su ivant  donne l e s  d i f f é r e n t e s  va- 

l e u r s  de A S/k [ 30 ] . 
p a i r e  adatome + lacune : 3,49 

II II I I  4,28 

II I I  II 1,48 

La va leur  de l a  s e c t i o n  e f f i c a c e  a é t é  mesurée par  d i f f é r e n t s  

O2 
au teu r s  s u r  l e s  adsorba ts  H ,  Co [ 311 [ 321 e t  s e  s i t u e  e n t r e  30 e t  100 A 

Nous prenons 4 < nd < 10 e t  nous obtenons donc un f a c t e u r  A v a r i a n t  

de 9 à 180. 

Ne disposans d'aucune valeur  p réc i se  concernant A E ; nous en 

proposons une es t imat ion  basée s u r  l e  modèle des l i a i s o n s  coupées. Ainsi ,  

pour enlever un atome d'une su r f ace  d'un c r i s t a l  cubique f a c e  cent rée  e t  

l 'amener en pos i t i on  d'adatome il f a u t  couper 6 l i a i s o n s  pour une su r f ace  

( 11 1 ) e t  4 pour une sur face  ( 100 ) . 



Quant à un atome de la surface (110) et d' une surface à marche, 

2 liaisons doivent être coupées, et finalement la création d'un cran de 

marche nécessite la coupure d'une liaison. L'énergie correspondante à une 

liaison est déduite de l'énergie de cohésion du cristal. Le Cuivre (C.F.C) 

possède 12 premiers voisins pour chacun de ses atomes. Son énergie de cohé- 

sion étant de 3,5 eV,à une liaison correspond une énergie de 0,29 eV. 

Nous reportons sur la figure (15) le rapport 1' /I en fonction G G 

de la température pour les deux valeurs de A E correspondant à 1 et 2 

liaisons coupées et pour les deux valeurs extrêmes du facteur A. 

Nous reportons sur la même figure une moyenne sur les données 

T 
expérimentales divisées par 1 calculé précédemment par l'équation (22). G 

On remarque sur la figure (15) que ce modèle très simple illustre 

qualitativement l'effet, sur la diffraction, des défauts adsorbés. Pour 

une analyse quantitative, nous avons besoin de modèles plus réalistes, 

La partie suivante de cet exposé propose un modèle traitant ce problème. 
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FIGURE 5 : Potentiel de MORSE 



FIGURE 6 : S p é c u l a i r e  en f o n c t i o n  d e  l'angle d'incidence sur 

Cu(115) à E i  = 2 1  mev. 



FIGURE 7 : Pic TO en f o n c t i o n  de l'angle d'incidence sur Cu(115) 

à E i  = 21 meV. 

- 



FIGURE 8 : Atténuation thermique du pic spéculaire élastique 
- 

sur C u ( l l 1 )  



FIGURE 9 : A t t é n u a t i o n  thermique du ~ i c  spéculaire élastique 

sur Cu(100) 



FIGURE 10 :Atténuation thermique des pics spéculaire e t  de 

di f f ract ion élast iques sur Cu(l l0)  



F I G U R E  11 :Atténuation thermique des pics spéculaire e t  de 

dif f ract ion élast iques sur Cu(113) 
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FIGURE 12 : Atténuation thermique des pics spéculaire et de 
- 

diffraction sur Cu(115) 
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P A R T I E  B 

E T U D E  T H E O R I Q U E  D E  L A  D I F F U S I O N  D ' A T O M E S  

N E U T R E S  P A R  D E S  S U R F A C E S  

A V E C  D E S  D E F A U T S  I S O L E S  





1 - THEORIE GENERALE 





1.1) - FORMALISME 

Nous considérons une surface périodique sur laquelle sont distri- 

bués des défauts dont la nature n'est pas précisée pour l'instant. Ces 

défauts peuvent être des lacunes, des molécules ou des atomes adsorbés... 

Nous supposons l'ensemble dénué d'agitation thermique : nous 

traitons donc la diffusion élastique d'un atome par cette surface avec 

des défauts. 

Soit V (5,~) le potentiel d'interaction entre un atome incident T 

et une surface avec des défauts. 

Soit V (<,z) un potentiel périodique,pouvant être le potentiel 
P 

d'interaction entre un atome incident et la surface sans défauts. La varia- 

tion de potentiel due à ceux-ci est : 

Nous allons traiter le problème en considérant AV comme une 

perturbation. La solution à l'ordre O (A V = 0) est connue et est en fait 

la diffusion par le potentiel périodique V . 
P 

En posant 

' 
v(6,z) = v (R,z) -U (z) 

P 

où U(z) est le potentiel distordu (voir partie A,  chap.11), la matrice 

T correspondant à ce système s'écrit : 



où G: est 1 'opérateur de Green : 

Notons que U(z) est en général pris égal à la composante de Fou- 

rier d'ordre O de V ( 8 , ~ )  
P 

Pour obtenir un développement de la matrice T en fonction des 

différentes puissances de AV, nous utilisons une méthode dite de projec- 

tion [ 1 ] . 
L'équation (3) peut s'écrire : 

soit 

on pose : 

En itérant la deuxième équation (6) et en factorisant A V, l'on 

montre aisément que 1 peut s'écrire : 



l'équation (4) de la nytrice T s'écrit donc : 

~ = h + l + l ~ i ~  (8) 

en itérant cette dernière équation, on arrive à la forme développée 

suivante : 

T = h +[c < l ~ o ) ~ ]  1 (1 + G;h) ( 9  

n = O  

Afin d'alléger l'écriture on pose : : $3" 
i,: QL' 3 

et d'une manière générale 

il vient donc 
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Nous allons voir, tout d'abord, la signification physique 

de chacun des termes de l'équation (13) : 

- h (ou W) défini par l'équation (5)9 ou(5') est la solution du pro- 

blème de la diffusion de l'atome incident par le potentiel périodique 

v .  
P 

On peut montrer que h et W sont liés par la relation 

4 t  

=fWl ( + indiquant l'opérateur hermitique conjugué) 

et que si l'élément de matrice fV1 
est réel, alors 

leur solution est obtenue exactement par itération numérique 

de l'équation (5) et si nécessaire (5') comme indiqué dans la première 

partie. 

Notons que pour des simplifications de calcul numérique, 

nous avons introduit l'écriture de 1 en fonction de W. 

- z(') est égal à 
+ + + 

l(1 + Goh) = (1 + WGo) Av(1 + Goh) 

Le premier terme (AV) représente une diffusion simple par 

un défaut. Les trois suivants représentent cette même diffusion précé- 

dé ou/et suivie par la diffraction par le réseau périodique (voir figu- 

re 1). En d'autres termes, c'est l'élément de matrice qui définit la 

diffusion simple sur un défaut + une diffusion multiple sur le réseau 

périodique. 



- z(~) contient deux éléments de matrice A V. Il correspond donc à 

une diffusion double sur le même défaut ou une diffusion simple sur 

deux défauts différents. Ces diffusions sont précédées ou/et suivies, 

ou/et entrecoupées par la diffraction sur le réseau périodique (figu- 

re 1). 

- Finalement z'~), contenant n éléments de matrice A V, représente 

n diffusions sur le même défaut, plus (n - 1) diffusions sur le même 
défaut avec une diffusion simple sur un défaut différent ..., plus n 
diffusions sur n défauts différents. Ces diffusions diverses sont pré- 

cédées ou/et suivies, ou/et entrecoupées de diffraction par le réseau 

périodique. 

I .2 ) - ELEMENT DE MATRICE Z ( ) 

Du fait de la brisure de symétrie due à la présence de défauts, 

-t 

l'espace réciproque (ou des vecteurs d'onde K parallèles à la surface) 

-t 
devient un continuum. Tous les canaux dans le continuum sur K sont 

disponibles pour la diffusion de la particule incidente. Il y a donc 

possibilité de diffusion dans un canal de diffraction (diffusion cohé- 

rente) ou hors de ceux-ci (diffusion incohérente). Pour introduire 
+. 

ce continuum sur K, nous considérons une surface de dimensions L 
4 * x ' . . 

Ly. Les fonctions d'onde e iK. R normalisées sont alors : 

avec : 

L; ( 2 n n y  ny ) où n et n sont des entiers. 
Lx L~ X Y 



Pour revenir à la surface infinie, on prendra la limite LX 
3 

et Lyf- . Dans ces conditions, le projecteur des états K, ainsi que 
les états propres de Ho ((p continu, ' n états liés) s'écrit : 

L'élément de matrice 1 (équation 7) s'écrit, entre un état 

initial (K p ) et un état final (Kf,pf) : 
m' m 

+ A V '  (p,pm) ' W+(P ,dK Km Kf K f 
* 1' (Pf,pm) = ;Av+ 
K f  Km n' ' 2  E ~ -  L I K I  - ep + i E an 

où e et e sont les énergies propres de H respectivement pour les 
P n O 

états du continu et les états liés. 

Ei,m : l'énergie et la masse de la particule incidente. 

+ W+(p ,p ) n'a de valeurs non nulle que pour les états tel que : 
kfK f n 

' 
G étant un vecteur du réseau réciproque correspondant au réseau du 

potentiel périodique V . 
P 



1 s'écrira donc : 
+ 

9' Kf- + G - p2+i 

Dans cette expression, les éléments de matrice sont trans- 

2 2 rn formés en éléments sans dimension en les multipliant par 4 A = 4 (- 
k2x * 1 

avec x l'exposant de l'exponentielle représentant la partie répulsive 

du potentiel distordu (e -2 x z 1. De même pour les énergies : 

k. étant le vecteur d'onde incidente 
1 

Le deuxième terme dans ~"'Lst 1 G+ h, il s'écrit : 
O 



Il faudra donc calculer un certain nombre d'élément de matrice 

1 pour calculer le terme 1 G: h. L'on remarque que la sommation conti- 
+ 

nue sur K a laissé place à une sommation discrète sur le réseau récipro- 

-+ 
que G. Ceci est dû au fait que 1, comme on le voit bien sur l'expression 

(15'), contient la diffusion simple par un défaut suivie de diffraction 

sur le système de vecteurs d'onde K*-G IG' h contient les termes pour 
O 

lesquels une diffraction préalable à la diffusion sur un défaut se 

produit. 

Il n'en va pas de même pour z( * )  et Z(i) d'une manière généra1e.Z (2) 

s ' écrit : 
( 1) 

gflK(+ P) ;zKm (pi P,) 
(?) 2 

+ z  p2; - p + i~ 
Kf Km 

(17) KflK (pf , n )  K Z (1) R .("' 'rn) 

2 2 PZ + a ,  

où S = L L = Sc N ; Sc surface de la cellule unité du réseau périodi- X Y 

que correspondant à V 
P 

Ce coefficient donne le rapport.de l'intensité diffusée dans 
-f 

iK eiZz à l'intensité incidente. la conservation dlénerg& l'onde e f' 

2 2 cinétique donne : Kf + k 2  = K2 + (k;l2 = k 
1 



Ce coefficient de réflexion est proportionnel au module carré de la 

matrice T. Qn remplace T par F, élément de matrice sans dimension 

- diffusion cohérente : 
+ + 

pour le pic spéculaire : Kf = Ki 

+ + 
pour un pic diffracté : K = K + & 

f i  

les défauts pouvant être régulièrement positionnés sur la 

surface (par exemple en structure P 2 x 2) l'ensemble des vecteurs 
+ 

du réseau réciproque correspondant, noté g, peut être différent de 5. 

+ * - diffusion incohérente : Kf # Ki+ g 

On définit le coefficient de reflexion differentiel (annexe B) 

par : 

+ R +  
2 

( ~ f . ,  Pi)/ 
16 

cos g 
( 2 0 )  

où 6 et 6 sont deux vecteurs formant une base dans 1 'espace réc ip roque Ci. 
1 2 



Le faisceau incident est composé d'atomes qui diffusent indé- 

pendamment les uns des autres. Le paquet d'ondes correspondant à un 

atome diffuse sur une portion de la surface sur laquelle existe une 

configuration de défauts, Chaque atome voit ainsi une configuration 

différente. L'intensité résultante sera donc égale à la moyenne sur 

toutes les configurations possibles de défauts de l'intensité calculée 

pour une particule. 

En explicitant on a donc : 

pour le spéculaire 

soit, 

pour un pic diffracté : 

soit 



O 
où + R' est le coefficient de réflexion donné par le potentiel pério- 

Ki+= Ki 

pour l'incohérent : 

On remarque dans les équations (21) et (22) que le résultat 

final est égal à l'intensité dans le canal de diffraction par le réseau 

périodique + une correction. Pour calculer celle-ci il est nécessaire 

de calculer deux types de termes : 

- les moyennes sur la distribution des impuretés des termes tels que 
z("), soit < > 

'mi Sn) soit L z(~) z(~)> pro- - les moyennes sur des termes croisés du type 2 

venant de < 

Le modèle ainsi présenté est universel dans le sens où aucun 

choix n'a encore été fait concernant le type de défauts, le type de 

potentiel d'interaction V et le potentiel entre atome incident et 
P ' 

défaut. De même la distribution des défauts sur la surface n'a pas 

été précisée. 

Avant de préciser le problème par le choix des divers poten- 

tiels et de la distribution, il est utile d'analyser qualitativement 

l'influence des états liés lorsque les conditions de résonance sont 

satisfaites. 
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1.4) - RESONANCE AVEC LES ETATS LIES : 

On considère deux types de résonances avec les états liés 

du potentiel. La première qu'on appellera résonance cohérente : la 

particule entre en résonance par diffraction sans collision sur les 

+ + 

défauts, un vecteur K. + G satisfait aux conditions de résonance avant 
1 

+ -+ 
de sortir dans un canal G' (zf = K. + G' ) .  Ceci a été présenté dans 

1 

la partie A. Ce type de résonance est contenu dans W et h. Le profil 

de cette résonance peut être modifié par la diffusion sur les défauts. 

Le deuxième type de résonance qu'on appellera incohérente, est contenu 

+ 
dansloulGo heq(15')et(16). 

-+ 

Pour une incidence donnée k il existe toujours un canal de sortie i ' 
-+ 

et un vecteur G tel que : 
f 

La particule entre en résonance par collision sur un défaut 

et sort par diffraction. Le diagramme d'Ewald fig. (2) donne le lien 
-+ 

des vecteur K satisfaisant à cette condition. Ceci se traduit par 
f 

des accidents dans le fond continu. 

Ces processus ne seront pas étudiés dans ce qui suit, on 

supposera que l'on se place dans des conditions d'incidence et de refle- 

xion excluant les résonances cohérentes ou incohérentes. 



II - DIFFUSION PAR DES DEFAUTS 

DE MEME TYPE ET DISPOSES SUR SITES 
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11.1) - PERTURBATION A PARTIR DU RESEAU SANS DEFAUTS 

Avec l'hypothèse d'additivité des potentiels, le potentiel 

total V s'écrit : T 

avec V le potentiel de la surface sans défauts. 
P 

v n )  est le potentiel dvun défaut de type A sur le site n et NA leur 

nombre. Le potentiel de perturbation est donc 

l'élément de matrice 4 V  entre un état initial m et un état final 

f s'écrit : 

soit : 

1 
-P + +- 

-iZf.~ ( A l  +- AvL (PI ,Pm) = v (R,z) e i K r n .  R 
Kf m Sc n 

( 2 3 )  

si R est la position du défaut n, l'équation (23) s'écrit par change- n 

ment de variables : 



avec : 

+ +  + 
i ( K - K f ) . R  iln ( * )  (R,d 

f m  
-m 

( 2 4 '  

A c e  s t ade ,  on suppose que t o u s  l e s  dé fau t s  s o n t  de même type : 

où v est l e  p o t e n t i e l  i n d u i t  pa r  une impureté dans un s i t e  f i x é .  On 
O 

suppose en o u t r e  que l 'ensemble des sites poss ib l e s  pour l e s  dé fau t s  

p résen te  une p é r i o d i c i t é  m u l t i p l e  de c e l l e  du s u b s t r a t  p a r  exemple 

C2 x 2,  PZ x 2...P 1 x 1. L e  réseau réciproque correspondant s e r a  noté  
+ <, c e l u i  du s u b s t r a t  s e r a  no t é  G . SA s e r a  l ' a i r e  d e  l a  c e l l u l e  

e r  u n i t é  du 1 réseau.  

On pose : 

-C 

où RN e s t  un noeud du réseau pér iodique de l o c a l i s a t i o n  des  dé fau t s  

e t  f un déplacement du dé fau t  n par r appor t  à ce noeud ( l e  dé fau t  A 
. -.r 

peut  s e  p l ace r  par exemple au  cen t r e  d 'une  c e l l u l e  du s u b s t r a t ) .  r 
A 

s e r a  l e  même pour t ous  l e s  d é f a u t s  du type  ( A ) .  

L 'équation ( 2 4 )  s ' é c r i t  donc : 



+ + a  + + + 
* c +  = e  i (Km-Kf ).rA exp i ( K  m -Kf ) . RN (27)  

Kf Km NA 

avec 

S o i t  x  une v a r i a b l e  prenant l a  va l eu r  O si l e  s i t e  n  e s t  non occupé 
n 

par  un défau t  e t  1 dans l e  c a s  c o n t r a i r e .  

L 'équat ion (27) s ' é c r i t  donc : 

N* 
1 ~ ( $ - i < ~ ) *  TA + +  -+ 

+ = -  e E x n  exp i ( K  -K . Rn 
Kf Km N n=l 

m f 

avec N* e s t  l e  nombre t o t a l  des s i t e s  pos s ib l e s  pour l e s  dé fau t s  on a:  

où S e s t  l ' a i r e  de c e l l u l e  u n i t é  e t  S l ' a i r e  de c e l l e  du réseau des 
c A 

d é f a u t s  . 
Pour des  r a i s o n s  de s i m p l i c i t é ,  on propose l ' é c r i t u r e  condensée des 

. . 

éléments de mat r ice  su ivante  : 

s o i t  A un opéra teur  : + A' (pf,p,) = A 
Km f m  

f 
Munis des  expressions (26)  e t  (28) réécr ivons  1 e t l G o h  à p a r t i r  des 

équa t ions  ( 1 5 ' )  e t  (16)  ( e t  e n  u t i l i s a n t  ( 2 8 ) )  : 



avec 

ainsi, z(') stécrit : 

%(l) % 
% 

avec z = 1 +f(l~: f m  f m h)m 

Ilélément ;(l) est indépendant de la distribution il ne dépend 

que du potentiel induit par les défauts et du potentiel périodique. 

zil) est donc égal au produit d'un facteur de forme *i(l) par un facteur 

de structure C. 

Pour des termes (z(~)), d'ordre supérieur à 1, cette factorisa- 

tion n'est pas possible. 

Nous nous proposons maintenant de calculer les valeurs moyen- 

nes des termes qui entrent dans le calcul des intensités cohérentes 

ou dans le coefficient de réflexion différentiel. 



car < x > = 0 taux de couverture en défauts. Ceci est n 

vrai quelle que soit la distribution de ceux-ci sur les sites. SA est 

l'aire de la cellule unité du réseau périodique des sites possibles 

pour les défauts. 

le terme < z(') > ne donne donc que de 1 'amplitude sur 

z ( * )  s'écrit, d'une manière condensé : 

Le calcul de <Z (2 )>  revient à celui de < + C' + C+ > : 
K, K K K 1  

Afin de faire apparaître la composante à longue distance 

l 
de la corrélation <'x x > , on écrit 

1 2  



La somme double se transforme aisément en : 

* + + 
Dans la somme sur N apparaît la distance (RN1 - R ) .  Cette 

2 N2 
* 

somme ne dépend pas du point R choisi si l'on admet un processus 
N1 

stationnaire et, est égale à la transformée de Fourier de la fonction 

+ + 
de corrélation que nous noterons TF(~) (K ,K) Dans ces conditions : 

f 

il vient alors : 

(2) Le terme< Z > n'a donc de valeurs non nuIles que pour 
f i  

les pics de diffraction. Il contient deux contributions l'une dépendant 

de la transformée de Fourier de la fonction de corrélation, l'autre propor- 

2 tionnelle à e . 



En procédant de la même façon on montre que < Z (3 ' '>  nt, 
f i  

l aussi de valeurs non nulles que pour les pics de diffraction et est 

I composé de deux termes. Le premier dépend de la transformée de Fourier 

de la fonction de corrélation à 3 corps : 

(3) + + 

TF (Kf,K3, x x  x > - < x > < x  > < x  >) exp i K (R -R ) 1 2 3  1 2  3 ( ; +1+3 

Le second terme est proportionnel à e 3  

Par récurrence, on peut établir la généralité de ces résultats. 

<f~(n) > sera donné par la somme de deux termes, le premier dépen- 

n dant de TF("), le second proportionnel à 9 . 

Examinons maintenant les premiers termes de < 1 z f $ ~ ) l  > 
n 

('A2 > est égal dtapr6s (34) à : < lfzi 

avec 



En procédant comme précédemment on trouve : 

Le second terme est une contribution à la diffusion cohérente. 

donne une contribution à la diffu- Le premier contient le facteur - 
N 

sion incohérente. 

A cet ordre le coefficient de reflexion differentiel est 

donné par : 

2 
11 est donc le produit-dtun facteur de forme Iflit par un 

facteur de structure reflétant la distribution des défauts sur 

leur site de localisation. 

z!2) + C.C. Le terme suivant est < Z f i  f i  

Tout calcul fait, on obtient : 

- une contribution à la diffusion cohérente : 

+ +  + +  + Y1)C L(~) (K ,K.-gtg' ,Ki,P ,P.)* + C.C. 
g Ki-. f -i [f i + f i  f i 

g 1 
- une contribution dépendant de la transformée de Fourier de la fonc- 

tion de corrélation à 3 points 



C'est donc a priori une contribution à l'incohérent. Toutefois 

TF(~) peut faire apparaître des termes proportionnel àN P 6 + + (voir 
g ~~-2f-g 

dans le chapitre suivant la valeur de cette fonction pour une distribu- 

tion au hasard) ; s'il en est ainsi ce terme donnera aussi une contri- 

bution aux intensités cohérentes. 

En ce qui concerne le terme < 12") 12 >  , les mêmes conclusions l 

que pour le terme précédent s'impose. La contribution cohérente est 

proportionnelle à e4. Le second terme contient la transformée de Fourier 

de la fonction de corrélation à 4 corps qui donnera des intensités 

cohérentes et incohérentes. 

En résumé les termes < (1) fZi > ,..., < ( n )  contribuent fzi > 1 

uniquement à l'intensité cohérente. Ceci est normal car ils nqapparais- 

sent que dans les expressions des intensités donnant des pics de diffrac- 

tion (expressions (35) (42)). Ils contiennent chacun deux termes : 

n l'un' proportionnel à 0 , l'autre contient la transformée de Fourier 

de la fonction de corrélation à n corps. 

(1) ,' Les termes < I fZi 2 <  Z (l) z(~)> + C.C. et < lfzi (2) ,2, f i  ' f i  

sont aussi composés de deux facteurs. L'un, contribution cohérente 

2 3 est proportionnel à respectivement à e , e et e 4. Le second contient 

des transformées de Fourier respectivement TF(~), et donnent 

des contributions à la diffusion incohérente et cohérente. 

Dans les différentes expressions examinées ci-dessus les l 
termes donnant uniquement des intensités dans les pics de diffraction 

peuvent être écrit symboliquement. 

3 (1) ~ ( ~ 1  + e4J(2) J(2)* + . . . . provenant de c I C Z (n) 1 2  0 J  

Ceci suggère que ces termes proviennent d'un élément de matrice, 

appelons-le t, qui serait donné par la diffusion sur un réseau périodi- I , 
1 



que, d i f f é r e n t  du réseau  de l a  su r f ace  sans  dé fau t s  p u i s q u ' i l s  cont r ibuent  

uniquement aux i n t e n s i t é s  d i f f r a c t é e s .  Nous a l l o n s  t e n t e r  de l e s  réson- 

ne r ,  t o u t  au moins en p a r t i e ,  en supposant q u ' i l s  son t  i n d u i t s  par  

l e  p o t e n t i e l  moyen en entendant  par là  l a  moyenne s u r  l a  d i s t r i b u t i o n  

s t a t i s t i q u e  des  dé fau t s  du p o t e n t i e l  t o t a l .  La démarche mathématique 

permettant de passer  du p o t e n t i e l  pér iodique de l a  su r f ace  s a n s  défau ts  

comme po in t  de dépar t  pour t r a i t e r  la  pe r tu rba t ion  ( c a s  exposé ci-des- 

s u s )  au p o t e n t i e l  moyen comme nouveau p o i n t  de dépar t  .ne p o r t e  aucune 

d i f f i c u l t é  . Ceci est t o u t e f o i s  s u p e r f é t a t o i r e  c a r  il e s t  l ég i t ime  

de c h o i s i r  un p o t e n t i e l  pér iodique a  p r i o r i  quelconque. 

Nous a l l o n s  donc c h o i s i r  un p o t e n t i e l  pér iodique a u s s i  p r & s  que pos- 

s i b l e  du p o t e n t i e l  t o t a l  a f i n  de r é d u i r e  l a  pe r tu rba t ion .  Ce p o t e n t i e l  

s e r a  l e  p o t e n t i e l  pér iodique de  l a  s u r f a c e  auquel on a j o u t e  l e  p o t e n t i e l  

moyen i n d u i t  pa r  les défauts  ( i l  e s t  pér iodique a u s s i ) .  

11.2) - PERTURBATION A PARTIR DU POTENTIEL MOYEN 

Avec l 'hypothèse d l a d d i t i v i t é ,  l e  p o t e n t i e l  t o t a l  s ' é c r i t  

où V e s t  l e  p o t e n t i e l  de r é seau  sans dé fau t s  vLA) l e  p o t e n t i e l  a jou té  
P  

par  un défau t  s i t u é  au po in t  R 
nA + r ~ '  Rappelons que N* e s t  l e  nombre 

de s i t e s  pos s ib l e s  de l o c a l i s a t i o n  des  dé fau t s  supposés former un ré- 

seau pér iodique.  L ' a i r e  de la c e l l u l e  u n i t é  de c e  réseau e s t  no tée  



SA, avec N* SA = N Sc. Le p o t e n t i e l  moyen < V T > = V  + 8  
P 

C v ( A ) e s t  
NL' n 

périodique c a r  respectivement V e t  VA) l e  sont .  l e  formalisme d6ve- 
P N* n  

loppé dans l e  c h a p i t r e  1 e s t  appl icab le .  E n  é c r i v a n t  

il v i e n t  : 

On o b t i e n t  avec c e  p o t e n t i e l  : 

avec ( v  = v - u )  
P 

1, = ( A  V  - < A V > )  + WM O+ ( A V  - <A V  ) 
( 5 3 )  

W = v +< A V >  + W G+ ( v  + ~ Q A  V)) M M (54) 



si v ( 2 )  sont les composantes de Fourier du potentiel périodique du G 

substrat (V ) ,  la transformée de Fourier du potentiel moyen est donnée 
P 

par : 

T 
/1 
+ V+(z) 6i-G + e e .I 

G G K-G 
g A v ( ~ )  (55) 

A l'aide de ces nouvelles composantes de Fourier on calcule 

exactement les nouveaux éléments de matrice t et W par la méthode 
M 

itérative présentée dans la partie A.  Ces éléments correspondent à 

la diffraction par le potentiel moyen. Ils permettent de calculer les 

intensités dans les différents canaux, qui sont fonction de 8 . Pour / 

un taux de couverture donné 8, la solution est unitaire; 

Les expressions des termes de perturbation écrites en 1.2 

restent valables, il suffit de remplacer h par t, W par WM et A V par 

A V - < A V >  et v par v + < A  V > . De même les expressions des intensi- 
tés données en 1.3 sont valables . 

L'élément de matrice (AV- < A V>) est égal à + D+ A v 
Kf Ki 

avec 

avec cette nouvelle formulation on a : 

( 1) 
' < Z M  > = O  car < D >  = O  
- 



(2 le calcul de< Z . est immédiat et donne : 
f MI 

ainsi : 

(58) 

on remarque qu' il est égal au premier terme dans < i2)> 
f i  ' 

la resonnation effectuée ainsi a rendu < il)> nul et supprimé le second 
M 

terme de < Z(2) > proportionnel à 0 2 

e 
le calcul de < ~ M h e s t  un peu plus complexe. En effet il 

faut obtenir(+,D+ D + D + >  
Kf '2 '2 '1 K Ki 

(3) -+ 
< Z > étant obtenu par une double intégrale sur K et # l'on montre f i  1 2' 

que ce terme contribue au cohérent seul et est égal à la somme : 
+ 

- d'une double intégration sur K ; l'argument est le produit de TF (3 
+ + +  
(Ki, KI, K ) par un facteur de forme. 

2 



+ - d'une intégration simple sur K, l'argument est le produit de TF (2) 

par un facteur de forme du type L(2). cette intégrale est multipliée 

par 4 . 
la resommation a donc transformé ce terme sans le simplifier. Toute- 

fois, on verra que dans le cas d'une répartition au hasard, l'intégrale 

double seule subsiste. 

.(n) 2 
Examinons comme précédemment quelques termes de < 1 ZM 1 , : 

Ce terme donne donc de l'incohérent. Il est égal à labpartie 

incohérente de < IZ(') 1 ? déterminée précédemment. La resommation a 

fait disparaître la partie cohérente de ce terme 

- < z(l) z ( 2 )  * 
f Mi f Mi > + C.C. : 

Le facteur à moyenner est + D + * D+ +D+ 
Kf Ki Kf K K Ki 

Il diffère de l'expression précédente (eq.59) par les fac- 

teurs exponentiels qui sont ici : 

(3 (') (*)>diffère de < Z M  >par le fait de n'avoir De plus le terme <ZM z~ 
+ 

qu'une seule intégrale sur K. De ce fait, il donne une contribution 

à 1 ' incohérent : 



e t  donne une con t r ibu t ion  aux p i c s  de d i f f r a c t i o n  qui  e s t  un p rodu i t  

de e par  un f a c t e u r  de forme e t  par  TF(*). Comme pour 
( 3 )  

ZM l a  resom- 

mation a  transformé c e  terme sans  appor t e r  de s i m p l i f i c a t i o n s  majeures. 

Toutefo is  on v e r r a  que dans l e  cas d 'une d i s t r i b u t i o n  de dé fau t s  au 

hasard s e u l e  l a  con t r ibu t ion  à l ' i n c o h é r e n t  s u b s i s t e ;  

f;, ( n ) 
Notons que l e s  éléments de mat r ices  Z , r e s t a n t  a p r è s  

M 

a v o i r  e f f e c t u é  l e s  moyennes s u r  l e s  d i f f é r e n t s  D ,  s on t  fonc t ion  de - 8  à 

t r a v e r s  t e t  WM. Ils son t  indépendants de l a  s t a t i s t i q u e  cho i s i e .  





III - DISTRIBUTION ALEATOIRE DE DEFAUTS 





Les forces d'interactions à longue portée entre défauts poussent 

ces derniers à s'adsorber soit en îlots (forces attractives impor+antes) 

soit en structure régulière (forces répulsives de forte intensité). 

Entre ces deux extrêmes la distribution donne des localisations plus 

ou moins corrélées. Nous supposons dans ce qui suit, en l'absence de 

toute autre information, que la distribution des défauts est aléatoire. 

Remarquons que cette distribution est certainement valable à faible 

taux de couverture (à  basse température). 

Ainsi, la probabilité de trouver un défaut suoun site déter- 

miné est 8, et (1 - 8) dans le cas contraire ; 0 étant le rapport 

entre le nombre de défaut et le nombre de sites possibles dans la structure 

qu'ils peuvent former. On suppose que l'adsorption se fait d'une manière 

décorrélée d'un site à un autre. Nous allons donc donner les divers 

moyennes dont on a besoin pour calculer les intensités diffusées. Pour 

celà, on présente dans 1 ' annexe ( ) , une méthode due à Markoff [ 2 1 permet- 

tant de calculer les divers < C 
n 'n-1 

.... C r On note : 
1 

<+C+> eq. (11, est indépendant de la statistique choisie et est propor- 
K, K, 

1 A 

tionnel à es< Z (')>siécrit donc 
;(1) 

+ * +.Dans le cas où 
Ki-Kf- 8 g 

le potentiel périodique est le potentiel moyen, C est remplacé par 

(1 il vient ainsi : < D > = O et < Zn> = O f 1 



( 2 ) >  on a beso in  de < fC1 &Ci > . Dans l e  terme ( f Z i  

Dans ce  cas  l à  on a : 

J 

Le c a l c u l  de < Z y i  con t i en t  une i n t é g r a l e  s u r  K proportion- 

* 
n e l l e  à S = NSc = N SA. De pliis en u t i l i s a n t  l a  r e l a t i o n  6 ( ~ ; ) =  2 

4172 
S~ 

A 2 ,  l ' o n  v o i t  que l e  terme < f~i)  > cont r ibue  à l a  d i f fus ion  cohérente.  
* 

Pour ca l cu le r  c 1 f i  Z ( 1 ) 1 2 > 1 ' o n a b e s o i n d e l a m o y e n n e  < f i  C f l  C . > :  

( 6 3 )  

I l  y a deux con t r ibu t ions  dans c e  terme, l a  première à l ' i ncohé ren t  

1 
(à cause du f ac t eu r  -) e t  la  seconde au  cohérent.  Ceci e s t  conforme 

Df 
au r é s u l t a t  généra l  énoncé ci-dessus.  

Examinons l e  cas  du p o t e n t i e l  moyen : 

C ' e s t  l e  premier f a c t e u r  de C .  > < fCi  1 1 

Ce terme v i e n t  de cfzf) > qu i  con t i en t  une i n t é g r a l e  s u r  K 1' Pour 

l e s  mêmes r a i sons  que ci-dessus,  il cont r ibue  donc au cohérent.  

( 3 )  - z > e s t  égal  à D D .  > que m u l t i p l i e  un f ac t eu r  de 
f M i  < P l  l p p i  

+ 
forme contenant deux i n t é g r a t i o n s  sur  K.  



On a : + + 
i(~~i<f )A 

e Sc c g < D D D . > =  e h -  ei (1-28) - + + 
f l l p p i  N2 K.-Kf-2 

1 

Ce terme contribue à la diffusion cohérente. 

(1) 2 - Dans le cas de < 1 Z 1 >, on a : 
f Mi 

* 
D. > D > , le résultat ci-dessus (eq. (651 <fDi f i  = < P i  i f 

donne immédiatement : 

Ce terme contribue uniquement à l'incohérent. 

En comparant avec 1 'expression ( 44 ) , on voit que : 

* * - Pour < Z Z(2) > + C.C. on a besoin, de < îCi *Cl > , ce terme f i  

contient 4 facteurs qu'il ne nous semble pas nécessaire d'écrire car 

* 
le terme le plus intéressant à présenter est < D. > qui inter- 

s fDi fD1 1 1 
(1) z(21, * vient dans < Z e < fDi fD1 > = - 1 - Sc 9 (1-9) (1-28) 

f Mi f Mi N2 SA 
( 6 7 )  

nous n'avons qu'une seule intégrale sur If dans zA2), ce terme contribue 
1 

donc à 1 ' incohérent. En comparant ce résultat à 1 ' expression ( 47 ), on 

voit que : 



(2)12 > on a besoin (')12> et < lfzMi Finalement, dans < 1 fZi 

d'une moyenne sur 4 facteurs C (sur 4 facteurs D). Pour les mêmes va- 

leurs que ci-dessus nous présentons ici le terme avec 4 facteurs D 

seulement : 

-+ + 
Ce terme contient une intégrale double sur K et K2 ; il contribue 

1 
1 

donc au cohérent (- ) et à l'incohérent (- ) .  On en déduit : 
N' N3 

on remarque que les transformées de Fourier des fonctions de corrélation 

+ 
sont indépendantes de la variable K . 

Nous allons utiliser ces divers résultats dans le calcul 

des intensités et en déduire la section efficace d'un défaut.. Noiis 

nous bornerons, dans ce qui suit, au cas du potentiel moyen. 

Les intensités sont données dans la section 1.3 avec 

+ t+ l'élément de matrice du potentiel moyen fonction de 8, 
Kf Ki 



On obtient : 

- pour le spéculaire : 

'L 

avec Im = partie imaginaire et C.C. = complexe conjugué, Z est l'élément M 

de matrice correspondant à Z et indépendant de la moyenne<D.D,..D > .  
M 

- pour un faisceau diffracté : 

'L 

rappelons que les éléments de matrice Z sont fonction de g , R'o) (6 
M 

représente le coefficient de réflexion par le potentiel moyen sans 

perturbation et est fonction du taux de couverture. Les termes correc- 

tifs sont tous proportionnels à g (1-9) et s'annulent donc pourg = O 

et 9 = 1. Ceci est correct car pour ces deux valeurs du taux de couver- 

+ + R +  ture K.+g K. est donné respectivement par $ ~ . k  (6=0) et R(~) (e==lj 
1 1 i+g$ i i+g Ki 

En d'autres termes, 1 'hypothèse de commensurabilité induit la 
- 

connaissance de la solution exacte pour ces deux extrêmes. 

'L 
Dans la suite des termes z(~) + ( 1-29 ) %:). . . 1 ' on remarque 

M 

que le second s'annule pour g = 1/2. le terme suivant ;@) serait multiplié 
M 



2 
pa r  1-6 + 6 e provenant de TF(4) , il s ' annule donc pour = 0.7886 

e t  = 0.2113. L'on peut  supposer que les  termes su ivan t s  auront  un 

nombre de ze ros  c r o i s s a n t  ce  q u i  t e n d r a i t  à r é d u i r e  l ' i n f l u e n c e .  L a  

dR 
s e c t i o n  e f f i c a c e  e s t  d é f i n i e  comme é g a l e  ài=lTI (8.0) x  SA. C ' e s t  

donc l a  s e c t i o n  e f f i c a c e  d'un dé fau t  i s o l é .  De façon équiva len te  on 

peut  d é f i n i r  une s e c t i o n  e f f i c a c e  sans dimension a = C /S qui  s 1 e x p r i -  
C 

me en nombre de c e l l u l e s  u n i t é s  du réseau  pér iodique sans  dé fau t s  : 

On peut de l a  même manière, d é f i n i r  une s e c t i o n  e f f i c a c e  s u r  l e s  p i c s  

de d i f f r a c t i o n  : 

i-g 1 1 1  
En ce  qui concerne l ' i n c o h é r e n t  l e  c o e f f i c i e n t  de r é f l e x i o n  d i f f é r e n t i e l  

s ' é c r i t  : 



On voit que ce terme s'annule pour @ = O et 1. Les termes 

sucessifs sont respectivement le produit de TF (2) , TF(~) TF(~). . . par 
des éléments de matrice correspondants. Pour la distribution au hasard, 

les transformées de Fourier des fonctions de corrélation TF sont indé- 

+ 
pendantes de toute composante de vecteur d'onde K parallèle à la surface. 

Les éléments de matrice eux dépendent de 9 et des composantes parallèles 

* + 
à la surface de l'état final K et de l'état initial K Ces éléments 

f i ' 

sont donc les seuls qui dépendent de ces vecteurs et donnent, à 0  fixé, 

la forme de l'incohérent. Cette forme est liée au potentiel d'interac- 

tion ajouté par les défauts et sa mesure pourrait donner des indications 

quant à ce dernier. 





IV - CHOIX DES POTENTIELS - ELEMENTS DE MATRICE 





Nous avons deux cas à traiter dans cette étude ; le premier 

consiste à prendre comme potentiel périodique celui correspondant à 

l'interaction entre la particule incidente et la surface sans défaut ; 

le second consiste à ajouter l'effet du potentiel moyen induit par 

les défauts à celui du premier cas, Le potentiel perturbatif dans le 

premier cas est A V  et dans le second A V  - < A V > .  Dans les deux cas, 

nous devons expliciter A V  et le potentiel d'interaction particule-sur- 

face sans défaut : V  . Nous proposons d'abord de choisir V  puis A V  
P s PS ' 

et ensuite de déterminer le potentiel moyen. 

1V.I) - POTENTIEL D'INTERACTION ATOME-SURFACE SANS DEFAUTS 

L'analyse des résultats expérimentaux, exposée dans la partie 

A ,  a montré que le potentiel de Morse Modifié Corrugué (PMMC) permet 

un excellent ajustement des intensités calculées aux intensités mesurées 

pour une grande gamme d'énergie incidente sur la face (110) du Cuivre. 

Nous prendrons donc ce potentiel comme potentiel d'interaction entre 

l'atome incident et la surface sans défaut : V  il s'écrit : 
PS 

( 7 3 )  

avec : 

+ + + 
v G = . .  e2 x e - i ~ . ~  

Sc 

(voir partie A ,  Chap. II). 



+ -+ 
, Z et )o (R) (fonction périodique de la variable R) dépendent e 

de la nature de la surface propre considérée et de la nature de l'atome 

incident. 

Ce potentie1,construit de façon empirique, peut être raccor- 

dé à un potentiel assis sur des bases plus physiques. En effet, les 

calculs effectués dans le cadre de l'approximation de densité locale, 

par exemple, montrent que, au premier ordre, le potentiel répulsif 

(dans le cas de llHéli.um) est proportionnel à la densité électronique 

P du solide en surface. 

Soit 

cx est appelée constante d'Esbjerg-Norskov [3,4]. D'autre part, Haydock 

et Hanneman [ 5]ont montré qu'une approximation de la densité p , loin 

de la surface, pouvait être obtenue par sommation des densités électro- 

niques individuelles des atomes formant le cristal. On a alors pour 

la partie répulsive de V : 
P s 

La fonction J, est donnée notamment par les tables de Clémenti 

et Roetti [ 6 ] ou Herman et Çkillman [ 7 1 .  

En ce qui concerne le Cuivre et avec la première table, le 

résultat de calcul numérique de la sommation de densités, montre que 

1 J,I2 est bien représentée par une fonction type potMtiel de Yukawa: 

Munis de cette forme l'expression ( 74 ) peut-s'écrire : 



1 où d  e s t  l a  d i s t ance  e n t r e  p lans  dans l a  d i r e c t i o n  normale à l a  sur face  

-+ + -k 

e t ~ = m ~  + m  G C? vec t eu r s  de base du réseau  réciproque 
X ox y  oy GoX, oy 

de l a  sur face .  

Le p o t e n t i e l  t o t a l  e s t  a l o r s  obtenu en a jou t an t  une p a r t i e  

a t t r a c t i v e  que nous cho i s i rons  éga l e  à : 

L a  composante de Four ie r  d ' o rd re  zéro  du p o t e n t i e l  t o t a l  e s t  a l o r s  

L a  f i g u r e  (3) donne l ' a l l u r e  de (V ) O ,  bV e t  (VT I o  . 
P s 

27~ a i b o  - 
en posant D = e  'e (76 f ),il v i e n t  

S c  2X 

C ' e s t  l a  composante de Four ie r  d ' o rd re  zé ro  du p o t e n t i e l  de Morse. 

D e s t  l a  profondeur du p u i t s  connue à p a r t i r  des  données expérimentales 

e t  z  e s t  l a  pos i t i on  d ' é q u i l i b r e  par  r appor t  à l a  su r f ace ,  l ' o r i g i n e  
e  

e s t  p r i s e  s u r  l e  plan des  noyaux. x e t  2 . é t a n t  connus pa r  ajustement 

5 tr i2 , a é t a n t  comprise e n t r e  300 e t  500 eV (u.a13 ; l a  r e l a t i o n  

( 76 '1 f i x e  donc z  . 
e  

Pour l e  ca s  du Cuivre,  on a  : 

-2 
= 0,27778 (u . a )  e t  X =  0,5556 ( u . a ) - l  = 1,05  ;-' 



Ces valeurs, données parajustement des intensités calculées et 

2 
mesurées, sont légèrement différentes de celles données par 16 1 .  

9 
D = 6,35 meV ; et pour la face (100) 

3 
, ' 'e = 4,36 A avec a = 480 eV (u.a) . 

Le potentiel ainsi construit a la même composante de Fourier d'ordre 

O que le MMC. 

Les composantes de Fourier d'ordres supérieurs s'écrivent : 

vp'est une composante de Fourier du potentiel donné par la sommation. 
Pour la  face (110) l a  première composante de Fourier, l a  plus importante, 
de 1 ' exponentiel 1 e est :  

c'est approximativement 3 x . Il suffit donc de prendre x ' = 1,5 X 

(s 
dans le MMC et identifier 'zG V G  pour que celui-ci représente 

O 

correctement le potentiel donné par la somme de paires. 

I V . 2 )  - POTENTIEL PERTURBATIF AV 

Nous avons pu écrire d'une manière formelle l'élément de 

matrice +AV+ comme le produit d'un facteur de structure ' C+ et 
Kf Ki Kf Ki 

d'un facteur de forme . Le premier a été explicité dans le chapi- 
tre précédent avec l'hypothèse d'une distribution aléatoire de défauts. 

Nous développerons donc, dans ce qui suit, le calcul du deuxième fac- 

teur dépendant essentiellement du potentiel ajouté par les défauts 

(eq.(24'). Il s'agit donc d'expliciter ce potentiel. 



Le p o t e n t i e l  du réseau ordonné pouvant ê t r e  obtenu à p a r t i r  

d 'une somme s u r  les d e n s i t é s  é lec t ron iques  d'un atome, nous supposons 

q u ' i l  en e s t  de même  pour l e s  p o t e n t i e l s  a j o u t é s  par  l e s  dé fau t s .  

b3 f i gu re  ( 4 )  r ep ré sen t e  l ' a l l u r e  d ' un  i s o p o t e n t i e l  quand un adatome du 

Cuivre e s t  en pos i t i on  c r i s t a l l og raph ique  s u r  Cu (110)  

C -+ i 
Le potentiel total s'écrit : vT = y + 1 UA ("yn'i 2 

P  s 

2 où 1 + 1 e s t  l a  dens i t é  du défau t  s eu l .  En a j u s t a n t  une forme Yukawa 
A 

s u r  il v i e n t  : 

2 2  
exp -2XA4(R- R A )  + ( Z-z  A )  

VT = V  + C " X A  (79) 
ps N [ ( R - R ~ )  2  + ( z - Z ~ ) ~ ] %  

A 

I l  e s t  év ident  que dans l e  c a s  d 'un adatome de même type  

que c e l u i  du c r i s t a l  on peut  prendre X = X e t  x A  = X . 11 en est de A 

même pour une d i s t r i b u t i o n  de lacunes mais a l o r s  l a  somme d o i t  ê t r e  

s o u s t r a i t e  de V 
PS' 

Dans c e s  Conditions l e  f a c t e u r  de forme + A v +  s ' é c r i t  : 
Kf  Ki LILLE 

-? + 

@ 
z  z -  z  1 2 

e A ,  
K ; A ~ K i ( ~ f  9pm) = 

f 2  - w 

+ 
où R e s t  un po in t  du plan de l a  sur face .  

+ 
En e f f e c t u a n t  l ' i n t é g r a t i o n  s u r  R ,  il v i e n t  : 

2 rra XA 1 
+ v +  (p f , pm)  = 
Kf Km 

+ 2 %  [ )  ( z )  (811 
'A [ I ~ K ~ - K ~ I ~ + ~ ~ ~  m 
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Rappelons que les 4p (z) et 4 (2) sont respect'ivement les fonctions n 

propres du spectre continu et discret pour le potentiel distordu U(z). 

Dans cette étude nous prenons U(z) = Vo (z ) la composante de 

Fourier d'ordre O du PMMC. Ces fonctions sont parfaitement connues. 

Malheureusement, l'intégrale sur z dans l'éq. (81) n'est connue que 

pour des valeurs entières de . Cette intégrale sera 
donc calculée numériquement. L'annexe ( ) présente l'allure des fonctions 

g (2) et gn(z) ainsi que la méthode utilisée pour les calculer. 
P 

Notons en plus qu'on peut introduire de la même manière, 

une partie attractive due aux défauts. Elle viendrait se soustraire 

au potentiel répulsif et donc modifier la valeur de l'élément de matrice 

Av. 

IV.3) - POTENTIEL MOYEN 

D'après sa définition, eq. (79) et utilisant l'écriture du 

potentiel de défaut, le potentiel total moyen s'écrit : 

(82) 

En procédant comme précédemment pour V assimilé au PMMC, 
P s 

on obtient : 

< V > =  PMMC + e  c e igR. 

g 

avec : 
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Un cas particulier intéressant est celui d'adatomes de même 

nature que celle des atomes du cristal. Dans ce cas AA = A, X A  = X et 

i . +  

g = G. On a alors : 

i. + i. ( S I  

<vT>= PMMC + e f  e 
iG.R -iGr v6 

e A -  exp - ( z-ze-zA) 
G bG 

(85) 

2 2 % En prenant comme ci-dessus (G + 4 x  ) = 3 x  . 

Afin de retrouver le potentiel V déplacé de z = d la distan- 
P S A 

ce cristallographique pour 0 = 1, il est nécessaire d'introduire une 

modification de la partie attractive proportionnelle à 8 . Si f(z-ze) 
représente cette partie attractive, il faut retrancher 

- ~(z-z ) , on retranche 2D 0 e -x(z-z 1 x3A - 1) 
e e (e Pour f(z-z ) = 2 D e  

e 

La composante de Fourier d'ordre O de < V > s'écrit donc : 
T 





V -  RESULTATS ET DISCUSSIONS 





V . i )  - RESULTATS EXPERIMENTAUX DISPONIBLES 

Les expériences étudiant les phénomènes d'adsorption, sur 

surface utilisent, comme atome incident, l'Hélium. D'autre part, la 

relation de proportionnalité entre le potentiel d'interaction et la 

densité de la surface n'est valable, d'après Esbjerg et Norskov, que 

pour l'Hélium. Nous l'utiliserons donc comme atome incident pour les 

applications numériques de ce chapitre. 

Nous considérons comme substrat des surfaces de Cuivre. Ce 

dernier a largement été étudié expérimentalement dans le laboratoire 

(voir partie A ) .  Nous disposons ainsi de bons potentiels représentant 

l'interaction He-Cu (périodique) et nous essayerons par là de répondre 

aux motivations évoquées dans la conclusion de la partie A concernant 

l'apparition de défauts due à l'élévation de la température. Par ailleurs 

dans d'autres laboratoires, différents systèmes ont été étudiés. L'on 

mesure la variation de l'intensité du pic spéculaire en fonction du 

taux de couverture de défauts et on en déduit le section efficace. 

Notons : 

- CO/Pt (111) et lacunes /Pf111) [ 8 ] 

O 2 La section efficace est de 100 A  pour l'oxyde de Carbone et 80 à 160 

O 2 
A  pour une lacune. 

O 2 O 2 la section efficace pour l'hydrogène est de 32 A et 93 A pour l'oxy- 

de de carbone; 



O 2 
Dans ce cas la section efficace est de 130 A . 

Nous avons donc calculé numériquement 1 (0) pour déterminer 
00 

les sections efficaces. Notons que le calcul numérique s'arrête au 

second ordre en perturbation (teme z ' ~ ) )  en utilisant une distribution 

de défauts au hasard, ainsi que les potentiels présentés dans le chapitre 

IV. Rappelons que 1'0.n admet l'additivité des potentiels par l'intermé- 

diaire de lladditivité des densités électroniques des atomes libres. 

V.2) - FACE (100) DU CUIVRE-ENERGIE DE L'ATOME INCIDENT A 21 meV 

Avant de définir la nature des défauts adsorbés sur cette 

face, nous allons voir l'influence de chaque paramètre sur la section 

efficace définie par'lléquation (71 ) .  Nous calculons tout d'abord, 

la variation de l'intensité du pic spéculaire en fonction de e dans 

le cas du potentiel moyen. 

L ' angle d' incidence est 8 = 4 5 O  selon la direction [ 100 ] 

fig (5). On remarque que l'intensité est très proche de 1 et varie 

peu avec le taux de couverture en adatomes de Cuivre en position cristal- 

lographique. La face (100) donne donc une bonne représentation de la 

surface plane et de plus 1 'on pourra négliger t. ( e) (on prendra iti ( 8 )  i i 

= O). 

(2 )  De ce fait, le terme Z se réduit à A V G+ AV. M O 

Les paramètres que nous pouvons faire varier aisément sont 

Ze, ZA, XAetXA. 

- Ze, position d'équilibre du potentiel périodique par rapport au centre 
des atomes de la surface, est lié à D(6.35 meV) par la constante d'Esbjerg 

3 
et Norskova (eq.(76')) dont la valeur se situe entre 250 et 600 eV (ua) . 

O 

Selon la méthode de calcul utilisée nous prendrons Z = 4,36 A ,  correspon- e 
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dant à r = 480 eV (u.a. 3, corne valeur centrale. la figure ( 5  1 représente 

la variation de la section efficace en fonction de Z sur une plage 
e 

O 

de 2 A .  Les autres paramètres sont : 
O -2 X = Y. = 1.05 A-', XA 

O 

A 
= X =  0,277 (u.a) et zA = 1,803 A (distance 

qui correspond à un adatome sur la face (100) du Cuivre en position, 

cristallographique). L'angle d'incidence 8 est de 45O. On remarque i 

que la variation de la section efficace a est faible. Remarquons aussi 

que ces valeurs sont très élevées car la perturbation induite par un 

adatome, ou corrugation équivalente, est très forte. 
O 

- Z peut varier entre O (position d'une lacune) à Z 2 A (position 
A A 

d'un adatome ou d'une admolécule). 

On considère xA = x , XA = X et 0 = 45O ; et on prend Z i e 

= 4,36 A .  On remarque sur la figure (7) que la valeur de la section 

efficace décroît exponentiellement quand Z diminue. Au vu de ce résul- 
A 

tat il est certain que le calcul, limité au second ordre, ne sera vala- 

ble que pour des valeurs de Z faibles. 
A 

& et 1 sont les paramètres du potentiel ajouté par un défaut et défini 
A 

au chapitre IV ; c'est un Yukawa ajusté sur la densité électronique 

de l'adsorbat libre. Nous avons étudié la variation de a en fonction 

de ces paramètres pour un adatome et pour une lacune. On a dans ce 

cas hv (lacune) = - Av (adatome) avec z = O. Les autres paramètres 
A 

ayant les valeurs notées ci-dessus. 

- xA : On a porté sur la figure (8)  la variation de la section efficace 

pour : 

- un adatome de Cuivre en position cristallographique (100) 

- un adatome de Cuivre en position cristallographique (110), - 
o 

z = 1,275 A.  On ne tient pas compte de la diffusion par A 

le réseau périodique quand il y a diffusion double sur 

(2 )  
des défauts ( Z = AV G~+Av), 
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- une lacune sur la face (100) ainsi qu'une lacune en position 
cristallographique (1lO)jdans ce dernier cas on procède de la 

même manière que pour un adatome sur (110) 

un remarque que la section efficace décroît très rapidement 

quand X augmente. Quand il augmentella portée de la densité électro- A 

nique ajoutée ou retranchée par le défaut, est réduite et par conséquent 

celle du potentiel (V = a p ) .  On simule de cette façon une modification 

de la densité électronique, modification qui n'est pas prise en compte 

par l'hypothèse d'additivité que nous avons utilisée. 

- X : d'après 1 'éq. (71 ) , la section efficace varie comme ( 12. En 
A ?4 

effet le terme du 2ème ordre contient deux éléments de matrice A v. 

Il est donc aisé d'inclure son influence. Une diminution de X simule, A 

d'une autre manière, une modification de la densité électronique. 

La variation de la section efficace avec l'angle d'incidence 

dans le cas d'une lacune est donnée par la figure (9). On voit que 0 dé- 

croît quand 8. croît pour atteindre O à 8 = 90°. Cette annulation 
1 i 

est due à l'annulation de la fonction d'onde du continu correspondant 

à l'atome incident : 

Dans les mêmes conditions, le point sur la figure (9) donne 

la valeur de 0 pour une énergie incidente de 63 meV. La section efficace 

diminue donc lorsque cette énergie croît. 

La figure(l0) donne la variation du logarithme de l'intensité 

du faisceau spéculaire en fonction du taux de couverture en laciines 



sur la face (100), pour trois angles d'incidence différents. X A = x et 1 A 

= X , ce qui veut dire que l'on ne prend pas en compte une redistribu- 

tion possible de la densité électronique. 

L'intensité varie exponentiellement à 0 voisin de O ce qui 

est conforme aux résultats expérimentaux disponibles. 

L'allure générale décroissante puis croissante, est compréhen- 

sible si l'on regarde l'expression ( 69 ) donnant R La partie imaginaire i i' 
(2) de Z est négative et produit donc la diminution de R Lorsque i i' 

le dernier terme 0 * ( 1 -  1 ZM"? 1 devient important, le coefficient 

de réflexion croît. Cette augmentation importante n'est certainement 

pas physique et indique les termes d'ordre supérieur ne sont pas négli- 

geables dans cette zone de taux de couverture. Les résultats obtenus 

ne sont donc valables que pour des valeurs de cette variable inférieure 

à celle correspondant au minimum. 

Pour Oi = 4 5 O ,  la variation dans le cas d'une perturba- 

tion prise à partir du potentiel de la surface nue à été calculée. 

Dans ce cas, la perturbation est plus importante, ce que reflète bien 

les différences d'intensité que l'on peut observer par rapport au po- 

tentiel moyen. 

V.3) - FACE (110) DU CUIVRE 

Nous allons tout d'abord, voir l'effet du potentiel moyen 

seul sur l'intensité du faisceau spéculaire dans le cas d'un adatome 

en position cristallographique. Ce calcul revient à traiter correctement 

er 
le problème en 1 ordre en perturbation puisque < 2'') 1 et < 1 z ( ~ ) I *  > , f Mi f Mi 

sont nuls pour le cohérent. 



On prend : 

Pour 8 = 1, on retrouve donc une couche complète soit le potentiel 

de la surface déplacée de z vers l'extérieur du cristal. On remarque A 

sur la figure (11) que 1' intensité augmente jusqu'à 1 puis diminue et 

remonte jusqu'à la valeur initiale. 

La croissance de l'intensité pour les faibles 8 est due au 

fait que la corrugation du potentiel moyen tend tout d'abord à diminuer 

pour croître à nouveau. En effet ce potentiel est obtenu en ajoutant 

aux composantes de Fourier du potentiel de la surface celles données 

par une couche d'adatomes multipliées par 8 . A 8 faible, l'amplitude 

de l'isopotentielle est diminuée. 

La deuxième remontée, pour 8 voisine de 1, se comprend puis- 

qu'à 8 = 1 on doit retrouver la valeur à 8 = 0. 

Au voisinage de 8 = 1, ce sont les lacunes qui sont les dé- 

fauts. On remarque d'autre part que le minimum ne correspond pas à 

8 = 0,5. 

Mise à part la croissance de l'intensité pour 8 faible, 

l'allure de l'évolution de l'intensité avec le taux de couverture est 

très semblable à celle obtenue expérimentalement en étudiant l'adsorp- 

tion de 1 ' Hydorgène sur le Ni ( 100) [ 9 1 . 
Le minimum d'intensité est aussi observé à un taux de couver- 

ture inférieur à 0,5. Il semblerait donc que pour des taux de couverture 

moyens (0,2 à 0,7) le potentiel moyen donne, au moins qualitativement, 

l'allure de la variation. 



Les corrections dues aux termes de la série de perturbations 

seront certainement importants pour des taux de couverture voisins 

de O et de 1. En tout cas, on se rend compte que l'introduction du 

terme z f )  va supprimer la croissance de l'intensité donnée par le 

potentiel moyen à 8 faible. 

Les éléments de matrice iti(e) étant faibles pour ces valeurs 

(2) de 8 , nous ne retenons que le terme A VG A V  dans le calcul de Z M  . 
O 

On néglige par là la diffusion sur le réseau périodique quand les diffu- 

sions sur deux défauts différents interviennent. La figure (12) représente 

la variation de l'intensité du spéculaire en fonction du taux de couverture 

en lacunes dans ce cas. Ce terme donne les sections efficaces reportées 

sur le tableau 1. En ce qui concerne celle donnée par un adatome (8 voisin 

de O) on voit qu'elle est manifestement trop élevée : les éléments 

de matrice d'ordre supérieurs ne sont pas négligeables ou (et) la modifica- 

tion du potentiel par l'adatome est trop importante, ne tenant pas 

compte d'une redistribution électronique. 

Pour les lacunes, la section efficace calculée est comparable 

à celle mesurée sur le Platine pour des valeurs de 
X A  comprises entre 

O 

1,l et 1,15 A-' soit des valeurs légèrement supérieures à celle donnée 

par la densité électronique d'un atome de Cuivre libre. 

Avec les mêmes hypothèses générales, il est intéressant de 

calculer les sections efficaces de l'Hydrogène adsorbés sur Cu (110) 

puisqu'on connaît les valeurs expérimentales pour l'Hydrogène adsorbé 

sur Ni (110). 

La densité électronique de l'Hydrogène est donnée par le 

carré de la fonction d'onde de l'électron 1s dans l'état fondamental : 

;a 2 1 
- I 

1 IJ \ =  -2 a. \r\ a-est le rayon de Bohr. 



Nous avons ajusté un Yukawa sur cette densité en deux points 

pour déterminer lA et x Les valeurs trouvées dépendent des points A' 

choisis pour l'ajustement, nous avons pris le couple de points donnant 

une bonne normalisation : 

On obtient : 

L'Hydrogène étant différent des atomes dii substrat (Cuivre), 

nous ne pourrons parler a priori de position cristallographique. Toutefois 
O 

en prenant un rayon de covalence égal à 0,4 A, l'on peut calculer z 
A 

en supposant que l'Hydrogène s'adsorbe : 

- Soit en position "basset1 : 

- Soit en position "haute" : 



Cette position correspond à une adsorption en structure P2 x 1[11j 

- soit dans une position intermédiaire 

La section efficace calculée en fonction de z (pour les A 

mêmes valeurs des autres paramètres que ci-dessus) est donnée sur la 

figure (13). 

O 2 La valeur déterminée expérimentalement est de 32 A, on la 
O 

retrouve pour une valeur de z = 1 A.  
A 

Afin de voir l'influence d'une modification de la densité 
O 

électronique, on fait varier x pour z - 1,548 A, cas le plus défavo- 
A A - 

O 2 rable. L'on retrouve alors la section efficace de 32 A pour )i = 2,05 kl, 
A 

soit une valeur 25 % supérieure à celle donnée par le carré de la fonction 

d'onde électronique de l'Hydrogène libre. Il devient donc évident qu'une 

incertitude demeure quant à la valeur à attribuer aux deux paramètres 

z et xA. D'autres informations expérimentales comparées aux valeurs 
A 

calculées permettraient de lever cette indétermination. 

Parmi l'ensemble de ces informations,. les sections efficaces 

sur les pics de diffraction sont peut-être les plus aisées à mesurer 

et sont en tout cas simples à calculer. 



TABLEAU 1 

1 O 

1 1 'lacunes ( l2 1 I 'adatomes (Il2) 1 
I I I 

I 
1 1,05 (=  X )  1 402 1 1,19 10 1 5 

I I I I 

Sec t ion  e f f i c a c e  d '  u n  dé f au t  (adatome ou lacune)  

sur  i a  face  C u ( l l 0 )  en fonc t ion  de l a  po r t ée  
d u  p o t e n t i e l  d û  a u  d é f a u t .  



V.4) - DISCUSSIONS 

Ne disposant pas de valeurs expérimentales de la section 

efficace d'un adatome de Cuivre, SUI? le cuivre nous nous 

sommes contenter de les comparer aux valeurs mesurées pour 

CO, H ou lacunes sur des surfaces de platine ou de Nickel ; l'ordre 

O 2 
de grandeur de cette section efficace mesurée est de 30 à 150 A . 

Dans le cas des plus faibles perturbations (lacunes, Hydro- 

gène) les termes d'ordre supérieur à 2 dans la série de perturbation 

auront certainement une influence mineure. Il est toutefois difficile 

d'estimer leur valeur. Il est sûr qu'il ne sont pas négligeables pour 

des taux de couvertures supérieurs à 0,l. 

Les valeurs des sections efficaces obtenues sont très compara- 

bles aux valeurs expérimentales et peuvent être ajustées à celles-ci 

par une légère modification de la portée du potentiel ou de la position 

de l'adsorbat. Dans ces deux cas, on peut envisager d'ajuster un poten- 

tiel de telle sorte que les sections efficaces sur le pic spéculaire 

et les pics de diffraction soient reproduites par le calcul et ceci 

lorsque les paramètres expérimentaux varient (énergie et angle d'inci- 

dence par exemple). 

Quant à un adatome de Cuivre sur le Cuivre, les valeurs 

calculées de la section efficace sont 2 à 3 ordres de grandeur plus 

grands. Dans ce cas, le terme du second ordre ne représente pas correcte- 

ment la série de perturbation et il serait nécessaire de calculer des 

termes d'ordres supérieurs. En principe ce calcul est réalisable à 

condition d'y consacrer le temps de programmation et le temps de calcul 

nécessaires. On peut aussi se poser le problème de la rapidité de conver- 



gence de la série dans ce cas là. Toutefois, une autre question se 

pose sur la représentation du potentiel perturbatif que nous avons 

utilisé. On sait que lorsqu'une impureté est introduite dans un cristal, 

il se produit une redistribution de la densité électronique autour 

de cette impureté, pouvant conduire à une densité oscillante type oscilla- 

tions de Friedel. On ne serait donc pas surpris si une telle redistribu- 

tion apparaît autour d'un adatome ou d'une adlacune ; ceci conduirait 

à une modification des paramètres du potentiel perturbatif et donc 

la valeur de la section efficace. Corrélativement, la limitation au 

terme du second ordre dans la série de perturbation deviendrait peut-être 

possible. 

En toute rigueur, il serait nécessaire d'introduire dans 

le potentiel perturbatif une partie attractive qu'il est difficile 

d'apprécier. Si celle-ci donne un élément de matrice réel positif et 

si elle vient à se retrancher du potentiel répulsif, elle contribuera 

à diminuer l'élément de matrice + v+ total et par conséquent à diminu'er 
Kf Ki 

la section efficace. 

Les résultats donnés par le potentiel moyen semblent, dans 

la région des 8 moyens (voisins de 0,5) correspondre qualitativement 

aux résultats expérimentaux. C'est en effet dans cette région que la 

correction apportée par les termes Z doit être la plus faible. Autour 
M 

de 8 = 0,5, la distribution au hasard reviendrait à déplacer d'une 

cellule les atomes préalablement disposés de façon régulière. 





F N F 7  . Cercle d '  Ewald représentant 1 es 1 ieux des résonances 



FIGURE 3 : Composante de Fourier d 'ordre O du  potentiel 

de l a  surface propre. 

potentiel répulsif introduit  par l e  defaut e t  

l e  potentiel total  , représentés dans u n  plan 

normal à l a  surface e t  contenant l e  défaut. 
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F I G U R E  6 : Evolution de la section efficace en fonction de Ze 
- 

( 1 es autres paramètres sont définis dans 1 e  tex te)  



FIGURE 7 : Evol u t i o n  de l a  s é c t i a n  
e f f i c a c e  en f o n c t i o n  de l a  
p o s i t i o n  du d é f a u t  s u r  
C(100) 



F i q .  8 : Evolution de l a  s e c t i o n  e f f i c a c e  en 
fonct ion d u  param@tre de 1 ' e x p o n e n t i e l l e  
d u  p o t e n t i e l .  
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F i g .  : E v o l u t i o n  de 1 ' i n t e n s i t é  d u  p i c  s p é c u l a i r e  en f o n c t i o n  

du  t a u x  de c o u v e r t u r e  en l a c u n e s  s u r  l a  f a c e  C u ( 1 0 0 ) .  





F i g .  i 2  : E v o l u t i o n  de  l ' i n t e n s i t é  d u  p i c  s p e c u l a i r e  e n  f o n c t i o n  

du  t a u x  d e  c o u v e r t u r e  de 1 a c u n e s  s u r  l a  f a c e  C u ( l l 0 ) .  







C O N C L U S I O N  





L'étude expérimentale des surfaces périodiques (Ill), (100), 

(110), (113), (115) et (117) du Cuivre par la diffraction d'atomes 

d'Hélium a été menée à bien. On a montré que l'on pouvait obtenir, 

avec une bonne précision, le potentiel d'interaction. La partie répulsi- 

ve de ce dernier étant reliée à la densité électronique de la surface, 

l'on a pu obtenir des renseignements sur cette densité en la supposant 

égale à une simple sommation de densités individuelles d'atomes libres 

formant le cristal. I 
I 

D'autre part, la dépendance en température des intensités 

diffractées a été interprétée à 1' aide d'un modèle simple tenant compte 

des échanges de phonons avec le cristal et des effets anharmoniques. 1 
I 

Ceci à permis la détermination des déplacements carrés moyens du poten- l 

tiel. Pour les faces (llo), (1131, (115) et (1171, à partir d'une certaine 

température qui dépend de la face, les intensités mesurées sont plus 

faibles que celles données par l'interprétation inélastique. Cet écart 

est vraisemblablement dû à la création de défauts à l'échelle atomique. 

Afin d'avoir des comparaisons quantitatives avec les résultats expérimen- 

taux nous avons établi un modèle théorique élaboré. 

Nous avons présenté une théorie de la diffusion d'atomes 

neutres par des surfaces présentant des défauts (adatomes, adlacunes, ... ) 
et ce dans le formalisme de la matrice T. En considérant le potentiel 

périodique de la surface comme point de départ, l'influence des défauts 

a été introduite comme une perturbation. 

Nous avons obtenu ainsi la solution exacte sous forme d'une 

série de perturbation où le terme d'ordre O représente la solution 

exacte de la diffusion par la surface propre périodique. les autres 

termes contiennent successivement les diffusions simple, double et 

multiple par les défauts ; ces diffusions sont couplées à la diffusion 

multiple par le réseau périodique. 



Chaque terme de la série de perturbation contient la trans- 

formée de Fourier de la fonction de corrélation des positions des défauts 

(facteur de structure) et un facteur dépendant essentiellement du poten- 

tiel ajouté par les défauts et contenant le couplage de la diffusion 

entre défauts et r6seau périodique. 

La même approche théorique a été conduite en resommant 

une partie des termes de la série de perturbation et l'on est amené 

alors considérer le potentiel moyen comme nouveau point de départ 

(nous entendons par potentiel moyen, la moyenne du potentiel total, 

sur la distribution des défauts). Ce potentiel moyen est périodique 

dans le cas d'une adsorption homogène des défauts sur un réseau de 

sites périodiques. Qn réduit ainsi l'importance de la perturbation 

inhduite par les b6fmts sur le potentiel p8riadique et pufs, lorsque 

la distribution des défauts est aléatoire, les transformées de Fourier 

des fonctions de corrélation, sur les positions des défauts, deviennent . i 

indépenaantes des composantes parallèles ZA la surrace des vecteurs 

quement fonctions du taux de couverture en défauts. 

lcul de la forme de la diffusion incohérente pourra 

domes disectement des informations s y  la modification du potentiel 

d'interaction apportée par les défauts, -i '- .Er 

D'autre part, sous l'hypothèse dladditivité des potentiels, 

nous avons utilisé un potentiel type Yukawa déduit de la densité électro- 

nique du défaut, pour représenter l'interaction entre ce dernier et 

1 ' atome incident . 



Le calcul, au deuxième ordre en perturbation, avec les 

caractéristiques définies ci-dessus , dans le cas de lacunes 

sur une face dense du Cuivre ainsi que pour un adsorbat d'Hydrogène 

sur la face (110) du Cuivre, donne des valeurs de la section 

efficace comparables à celles mesurées. Une légère modification des 

paramètres, attachés à la densité électronique ajoutée ou retranchée 

par le défaut, modifie cette section efficace. 

Ainsi, pour un même défaut, si on disposait d'un large 

éventail de mesures de cette grandeur (en fonction des conditions d'inci- 

dence) ou/et déduites de la diminution de l'intensité des pics diffrac- 

tés, on pourrait ajuster ces paramètres afin d'obtenir un bon potentiel 

d'interaction atome-défaut ainsi que la localisation de celui-ci par 

rapport à la surface (relaxation par exemple...). 

Dans le cas d'un adatome du Cuivre sur une face (100) ou 

4 '2 (110) du Cuivre, la section efficace calculée est très grande ( >  10 A ) 

et ne peut avoir de signification physique. Le potentiel tel qu'il 

a été introduit induit une perturbation importante et par conséquent 

le calcul limité au second ordre n'est plus valable. On peut d'ailleurs 

dans ce cas se poser la question de la convergence de la série de pertur- 

bations. Toutefois, en ajoutant les densités électroniques des atomes 

libres pour construire le potentiel, nous ne tenons pas compte des 

effets de redistribution électronique. Ces effets devront conduire 

à diminuer l'effet du potentiel ajouté par le défaut et par conséquent 

à une réduction de l'importance de la perturbation. 

Ainsi, un calcul réaliste de la densité électronique autour 

d'un défaut adsorbé donnerait un potentiel moins corrugué. 



Cette approche, d'une part, montre que la diffusion d'Hélium 

est tras sensible à la présence de défauts à la surface et peut 8tre 

utilisée pour analyser un certain nombre d'études expérimentales déjà 

disponibles. D'autre part, elle suaare aux Moriciens d'étudier les 

questions de redistribution électronique au-ur d'un &faut en surface 

et aux expérimentateurs de collecter une plus large gamme d'informations 

de d6fauts sur les pics de diffraction. Finalament le calcul d'autres 

termes de la série de perturbatian pourrait, sous réserve de convergence, 

s'appliquer a des perturbations 

plus complexes comme le début dl 

par exemple. 

plus importantes induites par des cas 

une transition rugueuse sur les métaux 
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A N N E X E  A :  

N O R M A L I S A T I O N  E T  P R O J E C T E U R  





Nous choisissons un cristal dont la surface avec une dimension 

finie L L . Cette surface est périodique et formée de sitexde dimen- 
x' Y 

sions a ,a celluleSdu cristal sans défauts. 
x Y' 

on a : - 
Lx - Nxax 

et L = N a  
Y Y Y  

En considérant une boîte de dimensions L L les fonctions 
x' Y 

propres sont e (Kxx+Kyy) . Les conditions cycliques imposent : 

2 n nx 2 n ny 
d'où K = 

X 
et K = 

Lx Y L Y 

où n et n sont des entiers positifs ou négatifs 
X Y 

+ 
en posant G = 

2 a 2 n 
1 

et C! = 
2 a 

Y 

il vient : 

La composante parallèle à la surface des fonctions d'onde norrna- 

lisée de llHamiltonian Ho, s'écrit : 

+ 1 
+ * 

(R) = 
+ 

+ Km (L ~ ~ 1 %  e m > a v e c  < dn = a+ 
X 

K1 -Km 



En passant à la limite Lx et L tendant vers l'infini et en prenant 
Y 

et le projecteur de llHamiltonian Ho, s'écrit : 

où m p  et m n  sont respectivement les fonctions propres du conti- 

nu et des états liés de U(z). 



A N N E X E  B :  

C O E F F I C I E N T  D E  R K F L E X I O N  D I F F E R E N T I E L  





Ce coefficient se calcule dans un angle solide dn . Pour l'obte- 
l l 2  nir, on doit multiplier l'intensité - 1 f ~ i  1 2 par la densité d'état 

16 Pi Pf 
+ 

en K autour de K (état final ) . f 

+ 
L'espace des K étant ainsi quantifié, le nombre des d'états 

+ 
entre K+ et dKf et dans l'angle azimutal d y  est : 

f 

+ 
on a : I K  1 = ki sin e~ f 

+ 
d l ~ ~ l  = ki cos Of e f  

d'où la densité : 

N1 N2 
k: cos ef sin e 

191 i Z 2 l  f d e f  d P  

or l'on a : d n  = sin e d ef d(P 

donc le coefficient de réflexion différentiel s'écrit : 



d ' où finalement : 



A N N E X E  C :  

M E T H O D E  D E  M A R K O F F  





Il s'agit de calculer les moyennes < C I C  2....C avecp31. 
P 

on écrit : 

(X peut être remplacé par x - < x > pour calculer les < D1...D > ) .  
n n n P 

x prendra la valeur 1 avec une probabilité 8 et O avec une probabilité n 

(1- 0). 

On écrit : 

On transforme ainsi la variable discrète x en variable conti- 
n 

nue. Les x étant indépendants les uns des autres, la probabilité totale 
n 

est le produit des probabilités sur chaque variable. 

Les domaines d'intégration doivent être pris tel que les C 
m 

prennent les valeurs définies par (1). Afin de retrouver les domaines 

d'intégration infini, on introduit des fonctions 6 : 

l'équation (2) s'écrira donc : 

1 -i C 
pro(C1,c2.. .cp) = -11 PI e urn m d - m= 1 "'m 

- W  n = l  



On remarque que l a  de rn i è re  s é r i e  d ' i n t é g r a t i o n  e s t  l a  fonc t ion  

c a r a c t é r i s t i q u e .  En e f f ec tuan t  c e s  i n t é g r a t i o n s  on a : 

Les moyennes son t  données par  l e s  moments de l a  d i s t r i b u t i o n  

en p robab i l i t é  : 

I l  s u f f i r a  donc de c a l c u l e r  ces  moments pour avoi r  l e s  moyennes 

cherchées. 

exemple : c a l c u l  de < Cl > . 

N + + 
P - i A K  .R n exp (i ( e  

- .  

- - pour u1 - u2- - w = O on t rouve : 
P 



l Remarquons que cette moyenne peut être calculée directement 

sans utiliser la méthode de Markoff, il n'en va pas de même pour des 

ordres supérieurs à 2 où le calcul direct se complique très vite. 





A N N E X E  D :  

F O N C T I O N S  P R O P R E S  D U  P O T E N T I E L  

D E  M O R S E  





Il existe deux méthodes pour calculer les fonctions propres 

d'un potentiel, la première consiste à résoudre numériquement l'équation 

de Schrodinger, c'est la méthode de Noumerov ; elle est en général utili- 

sée quand on ne connaît pas l'expression analytique des solutions. La 

seconde, utilisée ici, consiste à calculer numériquement ces fonctions 

propres à partir de leurs expressions analytiques sous forme de série. 

Les fonctions propres du potentiel de Morse [ D( - 2e-Xz) ] 
sont bien connues Cl] et s'écrivent, pour le discret : 

avec : x = 2 A a exp - 
X . Z  

2 2 rn A =-  
6 2  X 2  

r la fonction gamma 

L le polynôme de Laguerre modifié d'ordre n. 

Ces fonctions sont calculées pour z E [ - m ,  m l .  Prat.iquernent 
O O 

on choisi 1 'intervalle [ - 3,5 A ; 12,5 A ] (z < O dans le cristal) à 

-16 l'extérieur de cet intervalle on trouve : +,(z)<10 . 

Pour les fonctions propres du spectre continu on a : 

où W est la fonction de Whitcker. 



Cette fonction peut s'écrire sous un développement en série : 

pour z +  + a (soit x +  O) l'on montre que 4 (z) s'écrit : i 1) 
P 

avec 1 = log (2 A FD) 

Pour z + - (x a + 0 ) il est préférable de prendre l'expression asymp- 

i totique suivante : 

La fonction d'onde 4 (z) décroît très rapidement quand elle 
P 

"rencontre" le potentiel (voir figure 14)). Le développement en série 

I (1) nécessite le calcul d'un nombre très grand de termes dans cette ré- 

3 gion ( 10 ). Nous utilisons dans cette région l'expression asymptotique 

(3). Le point de changement d'expression est choisi de telle manière 

1 a 
qu'à son voisinage les deux expressions donnent strictement le même résul- 

tat. 

Ici aussi, on trouve que pour z < 3.5 1, + ( z )  < 10-16. D'autre 
P 

I part, pour z > 12.5 A,  la série (1) donne strictement les mêmes valeurs 

que l'expression (2) et c'est cette dernière qu'on utilisera dans cette 

région. 

1- E. LENNARD-JONES and C. STRACHAN? Proc. R. Soc. London Ser. A 150(1935)442. 



RE SUME 

L'étude expérimentale des surfaces du Cuivre par diffract ion d'Hélium à 
fa ib le  énergie (21 meV-240 meV) a permis l a  détermination' d'un potentiel 
d' i n  teraction atome-surface. Considérant sa  partie répulsive e t  une rela- 
tidn de proportionali te entre potentiel e t  densi t6 électronique en surf  a- 
ce, celle-ci peut g t r e  ob'tenue. L'on montre qu'une somme de densités élec- 
troniques des atomes l ibres  sur tout l e  c r i s t a l  (sonnne de paires) redonne 
tout au moins qualitativement ce t t e  deasi té. Les intensi tés  diffractées,  
mesurées en fonction de l a  température du c r i s t a l ,  sont inférieures h cel les  

. calculées 'en tenant compte de l a  diffus2on inélastique: On naantre que ce t  
écar t  peut ê t r e  dû à l a  création, par agi ta t ion thermique, de défauts en 

a surfaee (adatomes, lacunes, crans de marches...),' 
Un formalisme de l& diffusiap d'atomes neutres par des surfaces avec dê- 
f auts is0lei.s a 4t6 développé, La solutioa exacte a pu S t re  éc r i t e  sous 

u,'forme de sé r i e  de perturbation où l 'ordre O e s t  l a  solution exacte de l a  
' diffusion s o i t  par l a  surface propre eo i t .par  l e  potentiel moyenné szlz l a  

distribution das d6f ayts. Les ordres supérieurs décrivent l a  diffusion mul- 
t i p l e  par l e s  dgfauts, couplée à l a  diffusion multiple par l e  potsntiel  
périodique. Les potentiels d'interactions u t i l i s e s  sont déduits par addi- 
t ion des densités éliictraniques concernées, En prenant une dis t r ibut ion 
alsatoire  de déf auts , l es  'sec tions efficaces de diffusion calculées au 
2ème ordre de peqturbatiou, pour des lacunes sur  Cu( 100) e t  Cu( l IO) e t  
des atomes d'hygrogène adsorbés sur Cu( 1 103, sont comparables à ce l les  me- 
surées (30-160 A =). Celles obtenue3 our des adatomes de Cuivre sur Gu[100) 5 e t  Cu(i103 $ont trop blevées ( 104 A 1, indiquant que l e  potentiel d q  ioi- 
puretes choisies e s t  vraisemblablement trop. f o r t  car il ne t i e n t  pas cbgipCe 
d'un rgarl~gagqent  spa t ia l  des &lectrons de l'adatome, 

Mots c le fs  : - Diffusion d'atomes neutres p a r  des surfaces. 

- Potentiel d'interaction atome surface. 

- Section efficace de diffusion par des adsorbats. 

- Densité électronique en surface. 


