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ABSTRACT

From the experimental study of low energy (21 meV-240 meV) helium atoms
scattered by Copper surfaces, a good interaction potential is deduced.

Using a proportionality relationship between potential and electronic
density, the surface electronic density is obtained. Performing a sum of
free atom electronic demsity over the crystal atoms (pairwise summation)
this surface electronic density is qualitatively recovered. The diffracted
intensities measured in function of the crystal temperature are lower than
those calculated taking into account the inelastic scattering. One show
that this effect can be due to the creation of surface defects like adatoms,
advacancies, kinks .

A theory of the neutral atoms scattering by surfaces with isolated defects
is developped. The exact solution is written as an expansion in perturbation
serie where the Oth order term is the exact solution of scattering by the
clean surface or by the potential averaged over defects distribution. The
higher order terms described multiple scattering on defects, coupled to
multiple scattering by the periodic potential. The potential used is ob-
tained by summation of electronic densities. With random distribution of
defects, the defect cross section values, calculated up to second order,
are in good agreement with experimental data for vacancies on_Cu(100) and
Cu(110) faces and for hydrogen atoms adsorbed on Cu(110) (30 A - 160 A 2,
Those calculated for adatoms of Copper on Cu(100) and Cu(110) are very much
higher ( 104 132), suggesting that the defect potential choosen is unrea-
listic as it does not take into account the spatial redistribution of elec-—
tronic density around the adatom .

Key words - neutral atoms scattering by surfaces.
- atom-surface interaction potential.
~ adsorbate scattering cross section.

- surface electronic density.
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INTRODUCTTION







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 & la naissance d'un nombre croissant d'études expérimeptazles

[ 1], 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 1'Hélium par des surfaces du Cuivre et plus récemment

des surfaces de Tungstene.

Au titre d'une contribution a l'étude des surfaces pério-
diques du Cuivre, nous présentons dans une premiére partie (A) :

- la détermination du potentiel d'interaction qui sera reliée 3 la
densité électronique en surface et ainsi & 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

pette diffusion élastique.

Quant aux surfaces avec des défauts (adatomes, adlacunes...),
quelques approches théoriques, utilisant un potentiel approximatif

pour 1l'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 modéle théorique pour tenter de résoudre ce probléme

(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, & l'aide de ces données, nous calculons numéri-
quement la variation de 1l'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'Hydrogéne sur la face (110) du Cuivre.
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I.1) - DISPOSITIF EXPERTMENTAL

L'étude expérimentale de la diffusion d‘'atomes neutres par des
surfaces nécessite un appareillage & la pointe de la technologie de l'ul-
travide. La figure (1) représente le schéma de principe du dispositif expé-
rimental.

-

Ce dispositif comprend trois grandes parties, & savoir :

i) Une chambre principale d'expérience de forme cylindrique (diamétre 1m20),

réalisée en acier inoxydable et contenant :

- Un porte échantillon permettant, par rotation de 1'échantillon, de faire
varier l'angle d'incidence et l{angle azimuthal angles repérés par rap-
port & la direction fixe du faisceau incident.

- Un détecteur a stagnation pouvant se déplacer dans un quart d‘'une sphére
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 Ir dont la rapport avec le signal incident I,
peut aller jusqu'a 1074,

~ Un canon & ions utilisé pour nettoyer la surface de l'échantillon par
bombardement.

= Un canon 3 électrons permettant de chauffer le cristal ; l'incertitude
sur la température mesurée de 1'échantillon est de quelques degrés Kelvin.

—~ Un systéme de refroidissement, de l'échantillon, & l'azote liquide (70 K).

~ Un spectrométre Auger permettant de vérifier (3 tout instant) la composi-

tion de la surface en éléments chimiques étrangers.

ii) Un systéme de pompage capable de maintenir, & l'intérieur de la chambre

principale, une pression de l'ordre de quelques 10_ll Torr.
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iii) Le flux incident est un jet supersonique d'atomes produit par une
source du type Campargue [ 1] ; ce flux est de 1l'ordre de 1018 atomés/
stéradian. La dispersion en énergie des particules incidentes est
faible (A Ei/Ei ~ 5 %). Les diaphragmes de collimation assurent une
dispersion angulaire faible (A o, = 0.25 degré).

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

300 meV.

I.2) - RESULTATS EXPERIMENTAUX

La longueur d'onde de Broglie de la particule incidente étant
du méme prdre de grandeur qﬁe la distance interatomique du cristal a étu-
-dier (quelques Z), 1'onde diffusera donc dans des directions privilégiées
définies par la loi de Bragg.

Dés la fin des années 70 et jusqu'a 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'a
un certains nombres de résultats du systéme He/Cu (surface) afin de les
étudier d'uné manidre originale & la lumiére de théories nouvelles.

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

tion d'atomes d'Hélium sont les suivantes :

- faces planes : Cu (111) et Cu (100)
-~ face ouverte : Cu (110)
- faces & 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).
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Pour une énergie et un angle incident fixés, l'onde plane inciden-

te peut s'écrire :

ol (Z,ﬁ) sont respectivement les coordonnées perpendiculaire et paralléle
a la surface.

(kf,ﬁi) sont les composantes perpendiculaire et paralléle & la surface

du vecteur d'onde incident ii'

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 :

- > i 7 ik, +8).R
*Dt(R,Z) = ‘JJi(R,z) +Z A(; et E.Z e’ i+G)’
G
avec
-G un vecteur du réseau réciproque de la surface
- Aa amplitude de l'onde diffractée dans le can31'§ (ou dans la direction
correspondant a éB.

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- 1le probléme devient unidimensionnel. Si de plus la diffusion
est élastique, les ré&gles cinématiques donnent la relation suivante, entre

l'angle de diffraction 66 et l'angle d'incidence 6 i’ fonction de 1'éner-
2 2

gie incidente E, (E, = ke k.) et du paramétre du réseau a_ :
1 1 2m 1 X
n_ G
sin 8, = sin © XX (1) 6 = =21
G k, X a
i x
a_ : période du réseau cristallin dans la direction x

m : masse de l'atome incident,

S
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La figure (4) représente un exemple de lcbe de réf;exion sur
la face (115) du Cuivre. On remarque au passage que la position des pics
de diffraction correspond exactement, & l'erreur de mesure prés, a celle
prédite par la relation (1). La température de l'échantiilon correspondant
3 la figure (4) est de 70 K ; et c'est 1'intensité extrapolée a OK, de
chacun de ces pics,'qui sera comparée & celle calculée & 1'aide d'un moda-
le théorique adéquat. Les modéles utilisés, présentés dans le chapitre II,
nécessitent la connaissance du potentiel 4! intéraction entre l'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 1'allure est présentée sur la figure (5). Le puits
de potentiel présente des états lids d'énergie (—-sn). Ces énergies Lera,
pour au moins les niveaux les plus bas, peuvent &tre déduites des observa-
tions expérimentales. En effet, dans des conditions d'incidence données,
l'onde peut entrer en résonance avec un état 1lié du potentiel et ceci se
traduit par des extrema localisés sur les intensités diffractées, en fonc-
tion de 6 i Les.figures (6 et 7) montrent des exemples de ce phénoméne
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

2,2 2 m 2
g =~ -—;Er- e, = L Kt

(k - (& + @2

Les niveaux observés pour le systéme He-Cu(115) sont les suivants:

so = 4,45 + 0,15 meV -
El = 2,1 + 0,1 meV
52 = 0,9 + 0,1 meV

0,15 meV

™
w
il
(@]
w
o
| 4+
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Ces niveaux sont indépendants des conditions d'incidence ; les
trois premiers niveaux correspondent exactement & ceux observés sur le

systéme He-Cu (113) et 1l'on peut dire qu'ils sont indépendants de la face
étudiée.

~

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

"9-3" qui s'écerit :
' 3/2

) D [(—2—)® - (=3,

V(z) = (—2 > . ,.

2

ol D est la profondeur du puits et ¢ un paramétre d'échelle. Les niveaux

7/
d'énergie s'obtiennent aisément en utilisant l'approximation W.K.B [3]:

6
e =-D [1- ._E_I_llg___]
L
1,
avec L = ( 3,07 ) emDo )/z
™ h2

On détermine D et o & l'aide d'un ajustement par moindres

carrés sur les quatre niveaux observés.

les valeurs trouvées sont les suivantes :

D = 6,35 0,05 meV

|+

0
c = 2,7 + 0,1 A

Aprés le relevé des intensités des différents picsde diffraction
et la détermination des niveaux d'énergie des états liés, une troisiéme
étude expérimentale est nécessaire afin de bien mener la comparaison avec
les prédictions théoriques. Cette &tude consiste 3 déterminer la dépendance

en température de l'intensité des pics de diffraction. Le calcul théorique
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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 a 770 K, et par extrapolation on
obtient l'intensité a OkK. Les points discrets sur les figures [8 & 13] 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 chapitré

suivant.
I.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 paramétres cristallo-
graphiquesde l'échantillonbainsi 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 &tre trés sensi-
ble aux phénoménes spécifiques 3 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 8tre trés sensible a la pré-

sence de défauts sur la surface.
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I7.1) - THEORIE GENERALE DE LA DIFFUSION

Il s'agit de traiter le probléme d'une onde plane diffusée par
un potentiel V(;) 7 l'équation de Schrddinger associée (indépendante du
temps) s'écrit :

[H, + V(F)] ¥ (F) = Ev (1) (2)

A (m étant la masse de la particule incidente)
Les solutions de 1'équation (2) s'écrivent :

> > 2 m + > > > 3+
p (r) = ¢i(r) *——>— G (ryr") V(r') ¥ (r') 47 (3)
H

- -
.

¢i(;) = Kt T ot 1a fonction d'onde incidente

d) > *-)v' 3
1 b (r) 0, () d” k

(21T)3 k., = k™ + e

ou les ¢ k(;) sont les fonctions propres de l'hamiltonien Ho.

o (;) - elk.r

k

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

sous une forme matricielle [5]:

(4)

fTi est la matrice de transition de 1'état initial i & 1'état final f.

L'intensité de l'onde diffusée est proportionnelle 3 ]fTiIZ. On traite
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donc le probléme de la diffusion dans le formalisme de la matrice T.

Ce formalisme a largement été utilisé ces derniéres années pour
traiter les problémes de la diffraction d'atomes neutres par des surfaces.
Il a été introduit, pour la premiére fois, par N. Cabrera et col. [6] .

Le potentiel.d'interaction (ﬁ,z) entre la particule incidente
et une surface périodique posséde la méme périodicité que cette derniére ;
sa décomposition en série de Fourier s'écrit :

V(ﬁ,z) = Vo(z) + % i 5 e : Va(z) (5)

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 V(ﬁ,z) en deux parties :

- U(z) possédant une forme simple et dont on connalt 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 Schrddinger (2) :

[H, + V() - U(z)] ¥ (F) =E v (¥) (6)
avec cette fois-ci
2
S : S (7)
Ho = > A+ U(z)
et ainsi
_ - - +
T = V-0, s f[(v U) G T]i (8)
'ﬁ2 ) -1
avec Gt =(E, = —=—=———— A + U(z) + ic)
(o] 1 2 m
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Les premiers travaux théoriques utilisaient un potentiel du type

“Mur Dur” [ 8 ]

0 pour z a l'extérieur de la surface

->
V(R,z)
o pour z a la surface et dans le volume

Cette approche a été abandonnée du fait qu'elle ne conduit qu'a
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 V(¥) doit tenir compte (potentiel "Mou").

La recherche d'un potentiel "Mou'" commenga par les travaux de
G. Armand et J.R. Manson [9 ] qui utilisérent un potentiel exponentiel "cor—
rugué" (ou modulé)

V(E,z) =Cexp [- x (z - P(g)] (9)

ol C et X sont des paramétres du potentiel et Vﬂﬁ) (périodique en ﬁ) est
la fonction de corrugation de la surface-représentant en quelque sorte

la modulation de la densité électronique de 1la cristallographie sous
jacente. En introduisant dans l'équation (8) le potentiel périodique (9)
et en prenant U(z) = Vo(z), on obtient une série d'équations intégrales
couplées (une par vecteur du }éseau réciproque). La solution de ce systéme
est obtenue par itération sur un ensemble fini d'équations correspondant
aux vecteurs @ contenus dans le cercle d'Ewald ainsi qu'aux vecteurs qui

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

exacte de l'équation de Schrodinger relative au probléme traité. Il va de soi que
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cette solution est unitaire., Le succés de ce potentiel exponentiel a permis
de traiter des potentiels plus réalistes -possédant une partie attractive-

du type Morse. Nous nous proposons de les décrire dans la section suivante.

I1.2)~- POTENTIEL D'INTERACTION

Le modéle théorique basé sur le formalisme de la matrice T et
exposé précédemment est universel dans le sems qu'il est applicable & tout
potentiel périodique. Il suffira donc de connalitre les composantes de Fou-
rier du potentiel ainsi que les fonctions propres du potentiel distordu pour
résoudre le probléme de la diffraction de 1'Hélium par des surfaces
périodiques du Cuivre. Le premier cas intéressant est le potentiel ''Morse

corrugué" utilisé par G. Armand et J.R. Manson [10], il s'écrit

22 x (Z-P(R)Z)

V(R,2) = D [ -2e X(Z"Ze)] (10)

v
o}

Vo(i) est une fonction périodique représentant les ondulations
des isopotentielles appelée '"fonction de Corrugation'.
D est la profondeur du puits
X est un paramétre du Potentiel représentant sa portée

2 P(R)

Vo est la moyenne de e sur une cellule unité

Ze est une constante introduite pour des raisons de simplicité de calcul

numérique.

Les composantes de Fourier de ce potentiel sont :

Vi(z = D [ e2x(2-2) _ 5 - -x(z-ze)] (11)
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et
>
M - 12
Vr  (2) = p —C. o 2x(2-2) (12)
G#£0 Vo
avec
> > >
vr= é &2 XPAR) -1 G.R = (13)
¢ u.c.

Sc est 1'aire de la cellule unité de la surface étudiée. Ce potentiel a

été appliqué au cas de la diffraction de 1'Hélium par la face (110) du

Cuivre [ 11] . Vo(z) est fixé par la connaissance des niveaux d'énergie
des états liés comme indiqué au chapitre précédent. La fonction HV(ﬁ) est |
déterminée par ajustement des intensités calculées et mesurées. L'ondulation
des isopotentielles (pour des énergies incidentes inférieures & 63 meV),
dans la direction < 110> , a été trouvée négligeable et une simple sinu-
soide peut décrire 1l'ondulation dans la direction perpendiculaire (direc-

tion x), ainsi
1 b 4
Y(R) ==——ha,  cos (27 ——)
.2 X

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

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 E; = 21 meV).

Toutefois l'on est conduit & donner & h des valeurs croissantes
avec l'énergie incidente.

En effet, ce potentiel ne donne pas le bon comportement de 1'am-—
plitude de l'ondulation des isopotentielles en fonction de l'énergie inci-
dente : il prévoit une décroissance de cette amplitude quand 1'énergie
incidente croit. Pour obtenir le bon comportement, i1 faudra remplacer dans
les composantes de Fourier du potentiel pour 6-# 0 x par x'>x. Dans ce

sens B. Salanom et col. [11] ont développé un autre potentiel : "Morse Modi-
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fié Corrugué" ({(MMC) par la suite). Un bon accord entre intensités calcu-
lées et mesurées a €té obtenu et ce pour des énergies incidentes allant
jusqu'a 240 meV. (sur une surface(110) du Cuivre).

Les composantes de Fourier de ce potentiel sont :

VO(Z) = Vé(Z)

v+
> G -2 X'(Z“z )
= A ———
VQ#o(Z) D " e e

o

oi A et y' sont des paramétres de ce nouveau potentiel :
A= 0,3 x'= 1,5y
Ce potentiel a été appliqué aussi 3 la surface (113) du Cuivre

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

II.3) - RELATION ENTRE LA DENSITE ELECTRONIQUE D'UNE SURFACE ET SON POTENTIEL

D*'INTERACTION AVEC L'HELIUM

Le probléme traité précédemment concerne la diffraction d'une
onde pléne par un potentiel introduit d'une maniére semi-empirique et n'a
‘'pas €té relié aux caractéristiques électroniques de la sufface. D'autre
part, quand on traite le cas des surfaces A marches, le potentiel bossédant
plusieurs composantes de Fourier non négligeables, uﬁ ajustement réaliste
devient trés difficile.

Récemment Esbjerg et Norskov [13] ont montré que la partie répul-
sive du potentiel d'interaction est proportionnelle 3 la densité électroni-
que non perturbée de la surface :

v.(r) = a

of no(r) (14)
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4

avec q = 255 eV ai pour des densités électroniques de l'ordre de 10~

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

Ceci suppose la connaissance de la densité électronique ho. Mal-
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
les atomes du cristal de la densité é&lectronique d'un atome libre.

I1 existe deux tables donnant la densité électronique d'un atome
libre du Cuivre : celle de Herman et Skilhmann (H.S.) [16] et, plus récente,
celle de Clémenti et Roetti (C.R.)[17].Rien ne porte & considérer, a priori,
que l'une est meilleure que l'autre ; ceci est dii & la nature d'une méme
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 derniéres sont injectées dans le moddle de diffraction préce-
demment décrit. Les intensités calculées ainsi montraient que les isopo-
tentielles présentaient une forte ondulation. Nous avons donc procédé a

un ajustement de la valeur o qui donnerait le meilleur accord possible.

eff

On trouve o

i

2000 eV ai pour (H.S.)

Q
[0

600 eV ai pour (C.R.)

Le tableau I donne 1l'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 8tre dl soit 2 une mauvaise connaissance de la den-
sité électropique -par sommation des densités d'atomes libres- de la sur-
face, soit a la relation de proportionnalité qui ne serait qu'une approxi-
mation au premier ordre. Cette derniére voie a été abordée par W. Kohn

et col [18] et son exploitation est en cours.
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63

TABLEAU I

} E, (meV) i Az } Az } Az
I | MMC I H.S l C.R.
I 21 { 0,111 { 0,115 { 0,105
| 63 | 0,135 | 0,155 | 0,157
| | | |

| 21 | 0,259 | 0,22 | 0,206
| I l l

| | 0,342 | 0,28 | 0,28

| | | |

| | | |
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II.4) — ETUDE DE L'ATTENUATION THERMIQUE DE LA DIFFRACTION ELASTIQUE

4.1. Introduction

Ainsi que nous l'avons présenté au début de ce chapitre, le poten-
tiel d'interaction V(ﬁ,z)— et don¢c l'hamiltonien H- ne dépendait pas du
temps. Ceci n;est valable que pour un systéme d'atomes fixes ; ce sefait,
a3 la limite, vrai a4 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 i 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 croitre avec la température par excitation
de plus en plus forte du champ de phonons. L'intensité des pics de diffrac-
tion élastique décrolt donc en fonction de la température. Cette décrois-
sance est liée au mouvement thermique des atomes et l'on peut tenter de

ce fait une détermination des déplacements quadratiques moyens des atomes
de surface,

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

I pour faire les remarques suivantes :

i) Pour les faces denses (111) et (100}, 1l'écart & 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 & marches (113), (115) et (117) 1'é-

cart & la linéarité croit & partir d'une température de seuil.
Ces remarques nous ont incités 3 penser que ces chutes sont dues

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

d'une manidre qualitative dans ce qui suit immédiatement,
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4.2, Modéle théorique et comparaison avec les résultats expéri-

mentaux

Nous nous proposons d'analyser les résultats présentés précédem—
ment en utilisant un modéle trés simple inspiré du modéle de Debye-Waller
pour les rayons X et les neutrons. Appelons Ig 1'intensité d'un pic de
diffraction d'un réseau d'atomes fixes et Iz son intensité a la température
T du cristal. Introduisons un facteur W(T) défini par :.

T, o ~2W(T)
= 1
IG/IG e {15)
Ici, et contrairement au cas des rayons X et des neutrons, le factéur W(T)
ne sera pas fonction directe des déplacements d'un atome de la surface

-3
mais d'un certain déplacement U "senti" par 1l'atome incident : c'est

‘ eff
le déplacement des isodensités de la surface.

Plusieurs tentatives trés 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 maniére réaliste le potentiel d'interaction atome-
surface et qui tiennent compte des échanges multiphononiques entre 1l'atome
incident et la surface [21] .

En l'absence de résultats pour les surfaces corruguées, nous proposons
1'écriture suivante :

- > 2
2w (T) = < (Ak.Ueff) > (16)

ou < > est une moyenne thermique

AR (AKZ, AK)
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est le vecteur d'onde échangé.

> ->
K., Kr sont respectivement les composantes paralléles a la surface du vec-

i
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 ]:
2 % 2 Yy
2 [.2 7 ] 7.2 A ?
AKS = —— : : —
k (kGZ) +——=—1D + [(ki) + =>—1D (17)
En décomposant Ak et Eeff selon les trois directions de l'espace, on

réécrit 1l'équation (16) sous la forme suivante :

Z,.2 YA 2 :z: Z Z o . o 2
= < > A < > <
2w (T) = (4 k") (U pp) + 2 [ 22k% G <ul U o>+ (G) < (U )7 ]
a
(18)
U:;f est le déplacement effectif perpendiculaire & la surface ; ¢ = x,y.
Pour le faisceau spéculaire (E = 0) on a :
- (AKDH2 < Z 2 (19)
2W (T) = (A k9 (Ueff)

G. Armand et Garcia-Sanz [ 23] ont montré que les termes, dans
1'équation (18), contenant des composantes parallélés a4 la surface sont
négligeables, Nous prendrons donc l'expression (19) pour tout faisceau
diffracté, pour T > 'eDS' (eDS est la température de Debye de la surface).
En approximation harmonique, < (Uesz)2 > est fonction linéaire de la
température, nous écrivons donc

Z y2 5 LKL yZ 42
(Ueff) = kc (Yeff) £(T) (20)
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ol f(T) est une fonction universelle introduisant les corrections a basse
température, elle devient égale & l'unité au-dessus de la température de

Debye de la surface 6 DS*

T 9Ds/T

28 ps

F(T) = x coth -%—— dx

0

d'aprés les calculs de G. Armand {24 ] : ® bs ~ 230 K
k est la constante de Boltzmann
Kc est la constante du réseau harmonique

KC = 2,84 104 cgs pour le Cuivre

(Y2

eff) est une constante de déplacement effectif sans dimension.

Afin d'introduire les effets de l'anharmonicité sur le déplace-
ment effectif, nous utilisons 1'écriture introduite par B.T.M. Willis| 25 ]
et utilisée par J. Prakash et M.P. Hemkar [26] pour analyser leurs résul-

tats de la diffusion de neutrons :

)% > = —— (v2 )? (21)
< (Ueff) > = K, (Yeff) £(T) (1 + BT) (1 - CT)

B et C étant des paramétres dépendant des constantes du réseau.
Ces paramétres B et C n'ayant pas été calculés pour des surfaces

de Cuivre, nous utiliserons celles du volume.

B = ZaYG : o est le coefficient de dilation
A et la constante de Griineisen
C =20 kyo/ai Poay et y o étant des paramétres du potentiel inter-

atomique du volume.
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Nous prendrons pour Yo et o o les valeurs calculées pour le

Nickel qui est proche du Cuivre [ 26 ]:

v /o 2 = -0,1132 x 1012 erg™?

ainsi, en utilisant l'équation (21), l'intensité s'écrit :

log Ig = log 12 - ak%)? (—%55-— (Yf}f)z) £(T) (1 + BT)(1 - CT) (22)
C

Nous faisons un ajustement par moindre carré sur les données

O et (YZ )2.

expérimentales A basse température (T < 300 K) pour obtenir IG Sep

Le tableau suivant donhe les valeurs de (Yé%f)z moyenné sur tous les pics

pour chacune des faces du Cuivre étudiées :

Cu (111) : 0, 266
Cu (100) : 0,255
Cu (110) : 0,225
Cu (113) : 0,265
Cu (115) : 0,240

Nous utilisons les valeurs trouvées pour IS et (Y2 )2 pour tra-

G eff
cer les courbes, en traits pleins, sur les figures (8 & 13). Ce modéle,
quoique trés simple dans sa formulation, montre un bon accord entre don-
nées expérimentales et valeurs calculées pour les faces denses du Cuivre
(100) et (111). Les autres faces présentent un certain écart & cette loi
et il y a lieu de penser que c'est dli & un effet autre que l'anharmonicité.
pA )2

Comparons d'abord (Yeff déduit de 1l'ajustement & celui calculé par des

modeles théoriques.
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G. Armand a caleulé un certain déplacement effectif du potentiel

d'interaction (YZ )2

eff’G.A ° Ce déplacement g été supposé &tre 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 Armand". En effet, la densité en un point résulte de 1l'effet

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

face (100) 1'influence de 4 atomes [27] . Ainsi :

Z 2 1 Z,2 1 Z 1 Z G2
(Yeff)G N (Y073 (Y€Y2) r— (YY)
- 2.2 Z % A A . £
oli (Yll) , (Y1 Y2 et (Yl Y3) sont respectivement les déplacements quadra-

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

Z )2

(Yrels.al

0,373

Ce résultat est supérieur & la valeur moyenne déduite par le

\ - X Z 2
modéle précédent : (Yeff)moy = 0,248

Récemment, N. Garcia et Col[ 28] ont introduit l'effet de corré-

Z )2

lation, entre différents points du potentiel, dans le calcul de (Yeff

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

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

Z ) 2

(Y P n
eff’théorique ~

0,254

Cette valeur est trés proche de celle qu'on a déduite des données expéri-
2
)

mentales ((Yeff moy

0,248).
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En conclusion, on peut avancer qu'avec un simple modéle, tenant
compte de certains effets anharmoniques, on peut interpréter les résultats
expérimentaux, pour une certaine gamme de température. On a pu ainsi déter-
miner les déplacements quadratiques moyens effectifs qui traduisent les
déplacements atomiques. Pour les faces non denses, l'écart a cetfe loi

sera traité en introduisant d'autres phénoménes physiques.
P

4.3. Comportement & moyennes et hautes températures

Lt'idée que nous allons introduire n'est pas nouvelle, W.K.Burton,
N. Cabrera et F.C. Frank ont vers 1950, publié des travaux sur ce qu'on
appelle la "transition rugueuse" [29] .

Par élévation de la température du féseau parfaitement ordonné
l'on peut assister 3 la destruction de sa symétrie par création de lacunes,
d'adatomes, crans de marche(voir figure(14)).

A basse température, loin de la fusion, on a création de défauts
isolés,

Nous appelons n, la section efficace de diffusion incohérente
par un défaut et négligeons les effets de diffusion multiple.

Appelons I'G 1'intensité, d'un pic de diffraction, en présence

des défauts et IG l'intensité sans défauts, et posons :

I', =1, (1- 24 4) (23)

oi g est le taux de couverture de défauts.

L'équation (22) traduit simplement qué l'amplitude de 1'onde
diffusée d'une manidre incohérente est soustraite 3 celle diffusée d'une
maniére cohérente. D'autre part, on suppose que l'amplitude de la diffusion

incohérente est proportionnelle & 8 .
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® est donné par une loi type Arrhénius :

_A G/RT
8= e

AG = AE - TAS est l'enthalpie libre de formation d'un défaut.

AE est l'énergie de création d'un défaut.

AS et l'entropie de création d'un défaut.

nd A
e S/k
2

ainsi, en posant A =

' ~AE/RT,.2

I =IG(1—Ae

G )

A S/k a été calculé par P. Wynblatt pour différents types de défauts et

différentes face du Cuivre. Le tableau suivant donne les différentes va-

leurs de A S/k [30] .

Cu (111) paire adatome + lacune : 3,49
Cu (lOO) " " " 4,28
Cu (110) " " " 1,48

La valeur de la section efficace a été mesurée par différents
auteurs sur les adsorbats H, Co [ 31] [32] et se situe entre 30 et 100 Kz
Nous prenons 4 < ng < 10 et nous obtenons donc un facteur A variant
de 9 & 180.

Ne disposans d'aucune valeur précise concernant A E ; nous en
proposons une estimation basée sur le modéle des liaisons coupées. Ainsi,
pour enlever un atome d'une surface d'un cfistal cubique face centrée et

l'amener en position d'adatome il faut couper 6 liaisons pour une surface

(111) et 4 pour une surface (100).
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Quant & un atome de la surface (110) et d' une sgrface a marche,
2 liaisons doivent &tre coupées, et finalement la création d'un cran de
marche nécessite la coupure d'une liaison. L'énergie correspondante & une
liaison est déduite de l'énergie de cohésion du cristal. Le Cuivre (C.F.C)
posséde 12 premiers voisins pour chacun de ses atomes. Son énergie de cohé-
sion étant de 3,5 eV, & une liaison correspond une énergie de 0,29 eV. |

Nous reportons sur la figure (15) le rapport I'G/IG en fonction
de la température pour les deux valeurs de 4 E correspondant & 1 et 2
liaisons coupées et pour les deux valeurs extr@mes du facteur A.

Nous reportons sur la méme figure une moyenne sur les données
expérimentales divisées par Ig calculé précédemment par l'équation (22).

On remérque sur la figure (15) que ce modéle trés simple illustre
qualitativement l'effet, sur la diffraction, des défauts adsorbés. Pour
une analyse quantitative, nous avons besoin de modéles plus réalistes.

La partie suivante de cet exposé propose un modéle traitant ce probléme.
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FIGURE 4 : Lobe de réflexion sur Cu(ll5) : 6; = 28°, E, = 63 meV.
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FIGURE 5 : Potentiel de MORSE
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. FIGURE 7 : Pic 1O en fonction de l'angle d'incidence sur Cu(ll5)
a E.l = 21 meV.
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PARTIE B

ETUDE THEORIQUE DE LA DIFFUSION D'ATOMES

NEUTRES PAR DES SURFACES

AVEC DES DEFAUTS ISOLES







I - THEORIE GENERALE
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I.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 &tre des lacunes, des molécules ou des atomes adsorbés...

Nous supposons 1l'ensemble dénué d'agitation thermique : nous
traitons donc la diffusion élastique d'un atome par cette surface avec
des défauts.

Soit VT(ﬁ,z) le potentiel d'interaction entre un atome incident
et une surface avec des défauts.

Soit Vp(ﬁiz) un potentiel périodique,pouvant &tre le potentiel
d'interaction entre un atome incident et la surface sans défauts. La varia-

tion de potentiel due a ceux-ci est
AV(R,z) = V_(R,z) - V_(R,2) (1)
T p
ou

vT(ﬁ,z) = vp(R*,z) + AV(R,2) (2)

Nous allons traiter le probléme en considérant AV comme une
perturbation. La solution & l'ordre O (AV = 0) est connue et est en fait
la diffusion par le potentiel périodique Vp.

En posant

> ->
v(R,z) = Vp(R,z) -U (z)
ol U(z) est le potentiel distordu (voir partie A, chap.II), la matrice

T correspondant & ce systéme s'écrit

T=\Miz)+AW§m)+ Wﬁ&)+AW§¢) G;T (3)




-58-
ol G;'est 1'opérateur de Green :
= -_— i - I em  Seem—— A
G [Ei H o+ i €] , H > + U(z)

Notons que U(z) est en général pris égal & la composante de Fou-
rier d'ordre O de Vp(ﬁ,z)

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

(1 -vGeHT =v +aV +aVGHT
(o) (o]

soit
+ -1 mtmy—1
T=(1-vG) (AV 4+ v) + (1 -vG'T) "aV GIT (4)
o o o)
on pose :
-l
h=(1-vagt vouh=v+v_G+h (5)
o o
et
l1=(1-~-v G:)’)“1 AV ou l= AV + V Gg 1l (6)

En itérant la deuxiéme équation (6) et en factorisant AV, 1l'on

montre aisément que 1 peut s'écrire :
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—
1)

(1 +wWaghH) av
(o]

=
]

v + W Gv
o
1'équation (4) de la matrice T s'écrit donc :

T=h+1+16G T
en itérant cette dernidre équation, on arrive & la forme développée

suivante :

-]

T=h+[z (mg)“] 1(1+6)h)

n=20

Afin d'alléger l'écriture on pose :

(1) +

y/ =1 (1+ Goh)
2(2) =1 Gt Z(l)
o
et d'une maniére générale
Z(n) -1 G; 2 (n-1)

il vient donc

(s")

(8)

(9)

(10)

(11)

(12)

(13)
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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): ou(5') est la solution du pro-
bléme 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
(fh l) = W ( + indiquant l'opérateur hermitique conjugué)

et que si 1'€lément de matrice 1 est réel, alors

= £

leur solution est obtenue exactement par itération numérique
de l'équation (5) et si nécessaire (5') comme indiqué dans la premiére
partie.

Notons que pour des simplifications de calcul numérique,
nous avons introduit l'écriture de 1 en fonction de W.
- Z(l) est égal a

1(1+6h) = (1+¥6Y Bv(1+ Gh)
+ G = + o + G

aron 21 2 avaiewe AvssvethswaTAvVGETh
(o] (o] o) o)

Le premier terme (8 V) représente une diffusion simple par
un défaut. Les trois suivants représentent cette m&me diffusion précé-
dé ou/et suivié par la diffraction par le réseau périodique (voir figu-
re 1). En d'autres termes, c'est 1'élément de matrice qui définit la
diffusion simple sur un défaut + une diffusion multiple sur le réseau

périodique.
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_ (@)

contient deux éléments de matrice A V. Il correspond donc &
une diffusion double sur le mé&me 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).

(n)

— Finalement Z , contenant n éléments de matrice A4 V, représente

n diffusions sur le mé&me défaut, plus (n - 1) diffusions sur le méme
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 a la présence de défauts,
1l'espace réciproque (ou des vecteurs d'onde K paralléles a la surface)
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 Lx,
> & .

L Les fonctions d'onde elK'R normalisées sont alors

v*

avec

) ol nx et ny sont des entiers.
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Pour revenir a la surface infinie, on prendra la limite LX
ol
et LY->°° . Dans ces conditions, le projecteur des états K, ainsi que
les états propres de Ho (<bp continu, ¢ n états liés) s'écrit :
1 - > > -> > L
i.K.R ,  _i.K.R 5 < 2 <
5 |dK|e e I {ep lo (20> < o ()] + lo (20> <o _(2)| (14

4™ n
o]

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

->

initial (Km, pm) et un état final (K
5 W +

v 1 >
+1s (pap ) = 27 (p.,p) 4 —m K dp
f Ke'K £ 2 2
Kf Kp m rom m 42 E- B |R|"—ep + ic€
i 2m
& Wz (op o) AV (np)
f m
+Z B2 | 2 (2
(15) n E; - §1—;1—|K| - e, +ie

ou ep et e, sont les énergies propres de Ho respectivement pour les
états du continu et les états liés.

Ei,m : l'énergie et la masse de la particule incidente.
> wk’(pf,pn) n'a de valeurs non nulle que pour les états tel que :

Ke

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

potentiel périodique Vp.
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1 s'écrira donc

> oy +
— +> Ay i -
Re'K (pewp) = &V (o, B ) + 7G| \dp 7
fm ,p2" »
Kf-G-—-p2+i
. ( ( )
w,o Ap..n)_ _ZaVFnp
Z K¢ Kf—G (3 KfG ‘Km m
(15") = 3
p2 + * 9

Dans cette expression, les éléments de matrice sont trans-

2m

2 =1,
k22

formés en éléments sans dimension en les multipliant par 4 AT = 4 (——r

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

du potentiel distordu (e

-2
XZ)

pz - ep 42
2%, - len]| A 2 22
ki Ko
et P2+ -é | 1 |X I l
Kf—
ki' étant le vecteur d'onde incidente
Le deuxiéme terme dans Z"'('l’est 1 G; h, il s'écrit :
* ﬁfl K46 (pf’p) h+GK (p,p )
5 dp T i
s laihy ( ) = 13
K o Pe »P = — .
f Km £ n 4 G () ‘p2§m+G ‘p2+i~€
16 ' . >
- +Z Eelkee B Ve,

. De méme pour les énergies :

(n,gn)

¥ &+ 0’
Km+ n
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I1 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 ﬁ a laissé place 2 une sommation discréte sur le réseau récipro-
que E. Ceci est di 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 systéme de vecteurs d'onde ﬁf-é. lG; h contient les termes pour

lesquels une diffraction préalable & la diffusion sur un défaut se

produit.
Il n'en va pas de méme pour 2(2) et Z(l) d'une maniére générale.z(z)
s'écrit :
- -+ > (-];)
kelk(pe ) g 2k (Ps P)
> 7% ) =L 2 fak % 2. .
KeZKy P oPn ) =T pZf - por i
(17) > > (1)
Z KflK (pf, n) KZ Km(n, pm)
n
2
2
pﬁ +  Qp
ou S = Lx LY‘= Sc N ; Sc surface de la cellule unité du réseau périodi-
que correspondant a V
2 =2
p2- ki—K
K x 2

I1.3) - CQEFFICIENT DE REF{EXION ;{ R;
f i

Ce coefficient donne le rapport_de l'intensité diffusée dans

N

iK_.R ik z ,
ez

l'onde e f a l'intensité incidente. la conservation d'énergie
cinétique donne : K? + (k?)2 = K? + (k?)2 = k2.
i
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Ce coefficient de réflexion est proportionnel au module carré de la

matrice T. On.remplace‘r‘par F, élément de matrice sans dimension

F=4a2T
-~ diffusion cohérente :
+ >
pour le pic spéculaire : Kf = Ki
in ' 2 (18)
> R> = - —— )
B =1t - =g g g (»p py)l
i i 1 i i
> ->
pour un pic diffracté : Kf = Kffg
2
> R» = i > LB (pz +p.)|?
= e >
Ki g Ki 16 Py pg | Ki+g Ki Ki+g i (19)

les défauts pouvant &tre réguliérement positionnés sur la
surface (par exemple en structure P 2 x 2) l'ensemble des vecteurs

-+ .
du réseau réciproque correspondant, noté g, peut &tre différent de a.
> > @
- diffusion incohérente : Kf # Ki+.§

On définit le coefficient de reflexion differentiel (annexe B)

- Rg» 4
d(Kf Kj) 2 2
‘ -__—TTEA__ =L Iﬁ Fg (%" pi)I x cosp, |+ >
6 L1 L1Gy | | G (20)
X X

ol & et 62 sont deux vecteurs formant une base dans 1'espace réciproque G.
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Le faisceau incident est composé d'atomes qui diffusent indé-

pendamment les uns des autres. Le paquet d'ondes correspondant a 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 & la moyenne sur
toutes les configurations possibles de défauts de 1l'intensité calculée
pour une particule.

En explicitant on a donc

pour le spéculaire

(n)
> A - — > >
K.RK, = < |1 1 Zp ( h (p ,p )+ Zn K K (p ’p )l >
ii i
soit,
° m (n)
* R+ = * R?> + [_ i r < K K > C.C]
Ky Ky K%y 4p; n
TT2 [ 3* ( ) ] (n)
—— +h e d n ] 2
:1.61)‘2 K.” K. > Z> + C.C +<Z1 7 >
i T < IgTKy 2 n'KiKil
pour un pic diffracté
i)
" 2 (n) 2
> > o e————
K.+ PK, f + K (p ;) +< K *tg Ki(pgopy )| >
ig 1 16 p. p i'g g 1
i "G
soit
o 2 ™ >
> oL > > T > - -
T T A T K+ K(pg’plk‘I:Kw ,
1 g 1 1 16 pl p 1 n ig l g
g
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o

ol ﬁ . R> est le coefficient de réflexion donné par le potentiel pério-

iz 1
dique V_.
q p

=

pour l'incohérent

R >
d(Ke K ;)
—fd—gl—= ..".T_z < Zgzg (p ;Pi)‘2> al y
'6 n f i f cos ell 51 G'2
‘—-— X
X
On remarque dans les équations (21) et (22) que le résultat
final est égal & 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

(n) (n) o

Z , soit < Z .

(m) Z(n)

H )
- les moyennes sur des termes croisés du type Zmlih soit £ Z > pro-—

2
venant de < lj{: Z(n)' >
n

Le modéle ainsi présenté est universel dans le sens oll aucun
choix n'a encore été fait concernant le type de défauts, le type de
potentiel d'interaction Vp, et le potentiel entre atome incident et
défaut. De m&me la distribution des défauts sur la surface n'a pas
été précisée.

Avant de préciser le probléme 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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I1.4) - RESONANCE AVEC LES ETATS LIES :

On considére deux types de résonances avec les états liés
du potentiel. La premidre qu'on appellera résonance cohérente : la

particule entre en résonance par diffraction sans collision sur les

>
- .4 3 . . . e
défauts, un vecteur Ki + G satisfait aux conditions de résonance avant

de sortir dans un canal G' (ff = g; + E'). Ceci a été présenté dans

la partie A. Ce type de résonance est contenu dans W et h. Le profil
de cette résonance peut &tre modifié par la diffusion sur les défauts.
Le deuxidme type de résonance qu'on appellera incohérente, est contenu

+
dans 1 ou 1 Go h eq(15') et (16).

->
Pour une incidence donnée ki’ il existe toujours un canal de sortie

->

ﬁf et un vecteur G tel que :

-> 2 -+ -
Iki| "= | k-G | 5
+Qn =0
y 2

> b d >

od K. # K, + G'
f i

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 & 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.




I1 - DIFFUSION PAR DES DEFAUTS

DE MEME TYPE ET DISPOSES SUR SITES
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II.1) - PERTURBATION A PARTIR DU RESEAU SANS DEFAUTS

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

total VT s'écrit

2w

VT=Vp+ NA Vr1

avec Vp le potentiel de la surface sans défauts.

ng) est le potentiel d'un défaut de type A sur le site n et NA leur
nombre. Le potentiel de perturbation est donc

Z A

AV = NA n

1'élément de matrice 4V entre un état initial m et un état final
f s'écrit :

. -
iK_R

1 ‘ >
K *Vin (PePp) = 57 < 0 (2) | V(R g (2)

>
eiK R
m >
soit

K K Vn

+
+ oo
1 Z > ik LR (8> ik LR
> Ay~ - s - .
. Ve (pf,pm) T NAs.dzcbf(z)¢ m(z) dRe f (R,z) e m

m ¢ —~00 © (23)

si Rn est la position du défaut n, 1'équation (23) s'écrit par change-

ment de variables :

1 3 > > (A)
m m
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avec

hd +* > > >
1(K_~K.).R (a)

1
£ Vo (R,2)

- = R *
ffA.va(pf,pm) = 75, dz dR ¢f(Z) <|>m(z) €

—co
-

A ce stade, on suppose que tous les défauts sont de m@me type

(A)
v = Vv
n o

Vn, (4) ,

ou v, est le potentiel induit par une impureté dans un site fixé. On
suppose en outre que l'ensemble des sites possibles pour les défauts
présente une périodicité multiple de celle du substrat par exemple
c2x2, P2x2...P1x 1. LeAréseau réciproque correspondant sera noté

-
§, celui du substrat sera noté G . S sera l'aire de la cellule

A

ey . er
unité du 1 réseau.

On pose

—ty
ou RN est un noeud du réseau périodique de localisation des défauts

et ?; un déplacement du défaut n par rapport a ce noeud ( le défaut
peut se placer par exemple au centre d'une cellule du substrat).';k
sera le méme pour tous les défauts du type (A).
L'équation (24) s'écrit donc
+Av+ (p D ) = > C>* > Av—> (p D ) (26)
Kf Km £7%m Kf Km Kf Km £ m
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ol - > EN A >

. o = el(Km—Kf),I‘AZexp i (Km-Kf)' Ry (27)

f m NA
avec

-
. : c> =7 C»
>r gy e o (28)
Ve.e Kevt Kvg KoK

Soit X une variable prenant la valeur O si le site n est non occupé
par un défaut et 1 dans le cas contraire.

L'équation (27) s'écrit donc

> 5 ~ N¥*
1 : " ’(‘ -> > -+
>Cr = el(Km Kf) A E x_ exp i(K -K_.). R (29)
Kf Km N = n m f n

avec N* est le nombre total des sites possibles pour les défauts on a:

ou SC est l'aire de cellule unité et SA l'aire de celle du réseau des
défauts.
Pour des raisons de simplicité, on propose l'écriture condensée des

éléments de matrice suivante :

. . . > A _
soit A un opérateur : KfAKm (pf,pm) = fAm

+
Munis des expressions (26) et (28) réécrivons 1 etli3oh a partir des

équations (15') et (16) (et en utilisant (28))

")

l,‘: Cz 1.
£y KfKif i




-74-

avec
W _a _*‘Av
1 A 1 3 £ £
= f v o o4 G dp
£ 4 _
m m p%}_a - p2 + g
V-G p=Ghvy
+
2 - .2
pKf—Gﬂ-2 n
f +
- > >
et f(lGh)m = g C7 ( Goh)m (31)
f m
ainsi, Z(l) s'écrit
(1, (1)
fzm =K CK fzm (32)
f m
(1) " i +
avec me =l + f(lGo h)m (33)

~(1)

L'élément Z est indépendant de la distribution il ne dépend

que du potentiel induit par les défauts et du potentiel périodique.
(1) % (1)

est donc égal au produit d'un facteur de forme 2 par un facteur

de structure C.

Pour deé termes (Z(i)), d'ordre supérieur & 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.

on a .

(1) >
< > = t
fZ..l = < K C >




i(K, -K )I‘ ->
i A . >\
I i(K,-K_ )R < x>
< > > =
C}-{*. N N f""n” "d
f i
.

Se > ig.r .

= 0 $ 6K ke ® A (35)
S > :
A g

car < xn > = @ taux de couverture en défauts. Ceci est

~vrai quelle que soit la distribution de ceux-ci sur les sites. SA est
ltaire de la cellule unité du réseau périodique des sites possibles

pour les défauts.

(1)

Le terme < Z > ne donne donc que de l'amplitude sur

g.
Z(Z) s'écrit, d'une maniére condensé
@ 5 > (2)
g = L 1
Efzii (pgrpy) i dk ffck’ Ecx’i (KesK,Ky3Pesp;)
Vv v QL)
-+ .
(izK} £ , P, P.) —= d ke'k (PP & %R o) (36)
avec: y iry (R ’ 3 - p 2
Y . m_()l)
+§ ge 1§ (Pe om) KE (e (37)
2
n pi +on
Le calcul de <Z(2)> revient a celui de < I Cr=*Cz >
K_."K KK,
f i
i(K;-Kp) Tp 1(;( X )ﬁ (K ~K)RN, x.> (38)
<@ CIC > = AL 1 Z P i > X
KK KK, N2 N: N; .

Afin de faire apparaltre la composante a longue distance

de la corrélation <‘x1x2> , on écrit
i(?{_f)r P N i(f{—f)ﬁN (<x, x> —=-<x, x.>)
<ro*r CP = € i~ “f/ A el(K-Kl)RN e 1 1 1 2 1 72
K, K KK, 2 Zx ZIx 2
1 i N N, N
12
- = g
39) . 92<Z* el(K—Kf)RNl> (z*el(Ki—K)RNZ
N
1 N2
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La somme double se transforme aisément en :

i . ->
| z; i(K, K )Rle*ele(R
| NT & 1 & TNy

> -+ >
-R..) i(k(R_.-R )(< > _ < )
N1 N2° e N2 "N1 xl,x2- - xl>< x2>

> >
Dans la somme sur N; apparait la distance (RN1 - RNZ)' Cette

-

somme ne dépend pas du point RNl choisi si 1l'on admet un processus
stationnaire et, est égale & la transformée de Fourier de la fonction

> -
de corrélation que nous noterons TF(Z) (Kf,K) Dans ces conditions

e A Fas o, w P (&0
<3 Cs  2Cas= et (Kim Krdry ' N Sy 8 Ki- Ke-g
Ke K K Ky
2 4 .2<
+ ) "Zéa(K-Kf-g>
P S, 5 1
(40)
Z-) ->‘ >
g26 (Ki—K—g2)

1 il vient alors

e > (2) > > >
42 z igp Se % (& TF(Z)(Kf,ﬁ) L g, K,K
<KZK (p ) >= » 82 = e A
L £ g Kij- f—g Sp Ane
D. sp,)
£ i
2 SCZ z (2) T T+ > > >
A

Le terme< Z§2)

£ > n'a donc de valeurs non nulles que pour

les pics de diffraction. Il contient deux contributions l'une dépendant
de la transformée de Fourier de la fonction de corrélation, l'autre propor-

tionnelle a 62.
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En procédant de la mé&me fagon on montre que < fZ;3}> n'a
aussi de valeurs non nulles que pour les pics de diffraction et est

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

de la fonction de corrélation & 3 corps :

(3) ,> = +) E ) > > >
= v >a < <x,.>< i -
TF (Kf, KS’ K2 N; N; X X Xg x> <X,><x >) exp 1 Kf(R1 R3)
he > > -> > >
+ Ky (R3-R2) + K, (R,-R;) (42)
Le second terme est proportionnel a 63
Par récurrence, on peut établir la généralité de ces résultats.
<fZ(n) > sera donné par la somme de deux termes, le premier dépen-
(n) . < n
dant de TF » le second proportionnel a 6 .
. . . én) 2
Examinons maintenant les premiers termes de < |g3 £ [< >
1
< lfzg ﬁZ > est égal d'aprés (34) a :
<-> c*> > C-t I %(1)'2
K. K, K K.> £f7i
f i'f i :
avec
* Lo % ~i(K, K ) R
> > > +> = 1 ZZ< l(K.-K )R e 1 f 2
Lo % CKi N mr Nr X1%p> e it (43)

f i’'f
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En procédant comme précédemment on trouve :

< (V> [ 4 Se (2) ,z = 022 M1y 2
l¢2; 7 ‘[ N S, T (KR vo % K,K-g 'fz(i‘ (44)

Le second terme est une contribution & la diffusion cohérente.

Le premier contient le facteur donne une contribution & la diffu-
sion incohérente.
A cet ordre le coefficient de reflexion differentiel est

donné par :

dq ‘i S i

f( {45)

\s e

I1 est donc le produit-d'un facteur de forme If’%il par un

(2)

facteur de structure TF reflétant la distribution des défauts sur

leur site de localisation.
M(1) _(2)

Le terme suivant est < _Z Z.

>
£25 £23 + C.C.

Tout calcul fait, on obtient

- une contribution & la diffusion cohérente :

f7i 7= £ R i

S Y > > > > >
63 SC 3% & o s [ (1)2 (@) (g K. -g+g8' K, ,P,P)* + c.c.]
. £ g

(46)

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

tion de corrélation a 3 points

1 S (1) SC -+ > > > > > 4 |® \
L 2e7 Ul — ek 1?) (k K,K.,p_ .0, yrr{3) (&, JK_,K)| + c.Cc.;
N \\ i i"g 47)
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C'est donc a priori une contribution & l'incohérent. Toutefois

(3)

TF peut faire apparaitre des termes proportionneléNZ:aﬁ % é (voir
g HTHET

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.

. - 2),2 ~ .
En ce qui concerne le terme < |Z( )I > , les mémes conclusions

que pour le terme précédent s'impose. La contribution cohérente est
proportionnelle a 64. Le second terme contient la transformée de Fourier
de la fonction de corrélation & 4 corps qui donnera des intensités

cohérentes et incohérentes.

(1) (n)

En résumé les termes < Z,>  yeees< fzi> contribuent

f

uniquement & l'intensité cohérente. Ceci est normal car ils n'apparais-—
sent que dans les expressions des inténsités donnant des pics de diffrac-
tion (expressions (35) (42)). Ils contiennent chacun deux termes :

l'un proportionnel & en, l'autre contient la transformée de Fourier

de la fonction de corrélation & n corps.

2‘2)|2>

Zgl). Z(Z)> + C.C. et < |
i i

2
Les termes <ifz£l)). > < £,
1

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

est proportionnel & respectivement & ¢ 2, 93 et 4. Le second contient

(2) 1p(3) ()

des transformées de Fourier respectivement TF et donnent

14
des contributions & la diffusion incohérente et cohérente.

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

peuvent &tre écrit symboliquement.

os (), g2 4@ (n)

provenant de <ZZ ° 5 et 92|J
(n) 12

+ 0 s ... oy (1))2

. .
93J“)Jm)+e{“2)JQ) 4+ .... provenant de< | L Z

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

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




que, différent du réseau de la surface sans défauts puisqu'ils contribuent
uniquement aux intensités diffractées. Nous allons tenter de les réson-
ner, tout au moins en partie, en supposant qu'ils sont induits par

le potentiel moyen en entendant par la la moyenne sur la distribution
statistique des défauts du potentiel total. La démarche mathématique
permettant de passer du potentiel périodique de la.surface sans défauts
comme point de départ pour traiter la perturbation (cas exposé ci-des-
sus) au potentiel moyen commé nouveau point de départ - ne porte aucune
difficulté . Ceci est toutefois superfétatoire car il est légitime

de choisir un potentiel périodique a priori quelconque.

Nous allons donc choisir un potentiel périodique aussi prés que pos-
sible du potentiel total afin de réduire la perturbation. Ce potentiel
sera le potentiel périodique de la surface auquel on ajoute le potentiel

moyen induit par les défauts (il est périodique aussi).

II.2) - PERTURBATION A PARTIR DU POTENTIEL MOYEN

Avec l'hypothése d'additivité, le potentiel total s'écrit

V.=V + :E: pre V(AL V +AV (48)
T p N* n n P

(4)

ol Vp est le potentiel de réseau sans défauts v, 1le potentiel ajouté

par un défaut situé au point Rn Rappelons que N* est le nombre

A + r‘.,A'

de sites possibles de localisation des défauts supposés former un ré-

seau périodique. L'aire de la cellule unité de ce réseau est notée
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= N S_. Le potentiel moyen <V_ > =V + 92 V(A)est
¢ T P N* n

SA’ avec N* S
périodique car respectivement Vp et NX*: Vul\'l) le sont. Le formalisme déve-—

A
loppé dans le chapitre I est applicable. En écrivant
Vo=V, - <V + <V, >

T T T T

il vient :

V, =4V <AV> 4+ V +<AV>
T p

On obtient avec ce potentiel

avec. (v =V =1U) .
p

t =v +<AV> + (v+<AV>) Gt (50)

et
(n) + _ (n-1)
Zy= tn & 2y (51)
ou
(1) +
+
1y =8V =-<av>) +w G (aV-<av) (53)
W, o=

v +< AVD> + Wy, GT (v + &L V) (54)
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si vG(z) sont les composantes de Fourier du potentiel périodique du
substrat (Vp), la transformée de Fourier du potentiel moyen est donnée
par :
z E . R —1 TR
¥ Vo(z) S+ > 48 b~ oK 57| ar KR AV (R) (55)
A l'aide de ces nouvelles composantes de Fourier on calcule
exactement les nouveaux éléments de matrice t et WM par la méthode
itérative présentée dans la partie A. Ces éléments correspondent a
la diffraction par le potentiel moyen. Ils permettent de calculer les
intensités dans les différents canaux, qui sont fonction de ¢ . Pour
un taux de couverture donné 6, la solution_est unitaire;
Les expressions des termes de perturbation écrites en I.2

restent valables, il suffit de remplacer h par t, W par W_et 4 V par

M

AV - <AV> et v par v+ <AV> . De méme les expressions des intensi-

tés données en 1.3 sont valables .

L'élément de matrice (AV- <A V>) est égal & R'Di' AV
f i

avec

L >

LD A AT )
i(K, - X - <X >
R R (59
1

avec cette nouvelle formulation on a :

(1

< Z > =0 car < D> =0
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)
> est immédiat et donne

le calcul dec< fZMl
—
K- Ky
<2ZDI21*{?;D§>= ,_CEG ?{ 13 *TF(Z) (E E) (57)
f i N sy & BiTRemEe i
ainsi :
(2) igr, S @) :
< Z.'s = LY T e A ¢ > (2)
£7Mi 20K, K~§ e dK Ly (Ke KK, 0p;) TF (K K)
(58)

on remarque qu'il est égal au premier terme dans < féiz) .

. s 1 < .
La resonnation effectuée ainsi a rendu < éM )> nul et supprimé le second

(2) 2

terme de < Z > proportionnel & 6

le calcul de < Zn(dsbest un peu plus complexe. En effet il

faut obtenir<+D-+ > D+ D> >
K¢ Ko Ko K3 %_ Ki
> ->
{>D> D> *D>> = 1 3 3 % expi[(f —.;2 R +(-IE-K)RA
. * 2. £/%1 1 2 /02
K; K2 K2Kl Kl Kl N3 Nf Np N

> -+ >
+ (Ki - Kl)RSJ X

< x1 X5 X3 > =< X1> < Xo> < Xg3>
- 6 < X X, > - < X > < X >
< xl x3> <X > . < x3>
+
< xl X5 > - <X . < X
L .

3
< fZ i > étant obtenu par une double intégrale sur El etAkz, 1'on montre

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

->
— d'une double intégration sur K ; l'argument est le produit de TF(S)

>

-
(K K

>

1’ K2) par un facteur de forme.




par un facteur de forme du type L
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(2)

~ d'une intégration simple sur i, l'argument est le produit de TF
(2). cette intégrale est multipliée
par 6 .,

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

fois, on verra que dans le cas d'une répartition au hasard, 1l'intégrale

double seule subsiste.

(n) o
Examinons comme précédemment gquelques termes de < | ZM | N
(1)«2 * m(l)z 1 Sc (2) ,> = n(1),2
- |szl >=<I-<»fDK»i ‘anﬁf Iszi| = v T, TF (Ki,Kf) |27

(60)

Ce terme donne donc de l'incohérent. Il est égal & la‘partie

(1),2,

incohérente de < |Z - déterminée précédemment. La resommation a

fait disparalitre la partie cohérente de ce terme

_cz ) gl2)

tZmi ffmi > * C-C-

Le facteur & moyenner est 7 D7

I1 différe de l'expression précédente (eq.59) par les fac-
teurs exponentiels qui sont ici

>

exp i [ (Ki_Kf) R1 + (Kf-K)R2 + (K-Ki)RS}

(1) _(2)
De plus le terme <ZM ZM

(3
>différe de < ZM %>par le fait de n'avoir
qu'une seule intégrale sur f. De ce fait, il donne une contribution

a l'incohérent :
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S
c +(ZM) Sc > (2 > + > (3) ,> > =
[“S"‘A K. [$ T A (Kpy Ky Kiy Ppy PITFY) (KooK, K) |+ CC

et donne une contribution aux pics de diffraction qui est un produit

(3)
de 8 par un facteur de forme et par TF(Z). Comme pour ZM la resom-

mation a transformé ce terme sans apporter de simplifications majeures.
Toutefois on verra que dans le cas d'une distribution de défauts au
hasard seule la contribution & l'incohérent subsiste;
(e ag \
Notons que les éléments de matrices ZM , restant aprés

avoir effectué les moyennes sur les différents D, sont fonction de ¢ a

travers t et WM. Ils sont indépendants de la statistique choisie.







III - DISTRIBUTION ALEATOIRE DE DEFAUTS







-89-

Les forces d'interactions & longue portée entre défauts poussent
ces derniers a s'adsorber soit en ilots (forces attractives importantes)
soit en structure réguliédre (forces répulsives de forte intensité).

Entre ces deux extr@mes 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 & faible
taux de couverture (3 basse température).

Ainsi, la probabilité de trouver un défaut surun site déter-
miné est 9, et (1 - 6) dans le cas contraire ; 8 étant le rapport
entre le nombre de défaut et le nombre de sites possihles dans la structure
qu'ils peuvent former. On suppose que l'adsorption se fait d'une maniére
décorrélée d'un site 34 un autre. Nous allons donc donner les divers
moyennes dont on a besoin pour calculer les intensités diffusées. Pour
celd, on présente dans l'annexe ( ), une méthode due & Markoff [ 2| permet-

tant de calculer les divers < Cn Cn 1....Cl> On note :

C, = 3C
71 R‘ffl

<*(%€> eq. (1), est indépendant de la statistique choisie et est propor-

£ 7L
. . w(1
tionnel a 6.< 2 (1)>s'écrit donc & 2 )§ * * _+».Dans le cas ol
g Ki-Kf- g
le potentiel périodique est le potentiel moyen, C est remplacé par

- - *?
1 i(Ky-K ) FA

X (£, - £_)Rn (6%)
1 = g f(xy —&x) el

. (1)
1 vi insi : - _
il vient ainsi < fD1 > 0 et < Zn> 0
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(2)

Dans le terme <fzi > on a besoin de < fcl fci> .

Dans ce cas l3a on a :

S
. hd bd -> l c z
) i(K, - K.)p —_— 0 (1-0) %5+ =
{£Cy Cﬁ,):e i £°YA N SA z K;- Kf“él
2
) 4T 22
+ —= (=) QQ g
2 S g K
(62) N A & Kp Kgg)

> 6 - -
1 g (¥4 Kl-éé)
2y .. e > :
Le calcul de <Zi contient une intégrale sur K proportion-
nelle 3 § = NS_ = N*sA. De plus en utilisant la relation §(&k)= N s,

>
§AX, 1l'on voit que le terme < Z.l > contribue & la diffusion cohérente.

f
(1),2 ., . * .
Pour calculer <|fZi | 1'on a besoin de la moyenne <fci fCi> :

2 S
(6 -6 S 2
<fc.-fc.’_v°>= ) = +92(S°)(§ 8z 2 .z §2 23
Sl N A A g1 “iThfmg g TR E
I1 y a deux contributions dans ce terme, la premiére & l'incohérent
1
(32 cause du facteur ?;—) et la seconde au cohérent. Ceci est conforme
au résultat général énoncé ci-dessus.

Examinons le cas du potentiel moyen :

+> > -
i (K, =K Jprp S
el( i RPA c L
<D, ,D, >= X 0(1-6) 26, 5 »
£1 174 N 3 K K +K -Ke _ 2
®4)
C'est le premier facteur de <_C., ,C., >
f7il1l7i

(2)

Ce terme vient de <fZ) > qui contient une intégrale sur K,. Pour
i

1°

les mémes raisons que ci-dessus, il contribue donc au cohérent.

< 2(3)

- > est, egal a < ) ]) l) > (]l.le ]Ill]l Il)lle un Ia(:l;e\l] (1e
f M‘j f

I 1 ppi

forme contenant deux intégrations sur K.
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On a :
i(IZ-«-Ef)r 3 I3
e 1 A . c iy
< >om -8 - s > >
21 1%, s — 6{1- 6 (1-20) 5, 4 K k-2
Ce terme contribue & la diffusion cohérente.
- Dans le cas de < |fZ&D]%, on a :
i
* . - »
< gDy fDi> = <D, ;D.>, le résultat ci-dessus (eq. (65)
donne immédiatement :
5 * 1 Sc
‘Pl sy s, 00 (ee)

Ce terme contribue uniquement a 1'incohérent.

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

TF(2) = 08(1 -196)

*

(1)

- <
Pour fZi Z

(2) . *
> + C.C. on a besoin, de <fC.

5 fcl lCi > , ce terme

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

le terme le plus intéressant & présenter est < D.* D D.> qui inter-
* f7i £71 171
. (1) (2 * _ 4 S¢
vient dans <fZMi szi> o <Dy Dy 4Dy > = 2 s, 6 (1-98) (1-26) (67)

(2)

M+ C€ terme contribue

nous n'avons qu'une seule intégrale sur Kl dans Z
donc & l'incohérent. En comparant ce résultat 3 l'expression(47), on
voit que

TF(B) = 9 (1-90) (1 - 2¢)




-92-

(2)l2 > on a besoin

. (2),2
Finalement, dans < |fzi [“> et < 'fZM
d'une moyenne sur 4 facteurs C (sur 4 facteurs D). Pour les m@mes va-

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

seulement :
D .D. LS (1-6) (1-66 + 66 2)
<fDllDifllDi>-—N§ SA ] -8 -66 + 6
2
JIGC LA S IR 2) (S 85k -5 )
2 N ’ 6K . -K_ - K. -~
N SA §1Ki Kf. gl gé Ke Ki go
(88) + ( 8.3 2 > >y
§1 Kl Kf + Kl Kl, g2
(3 K 2
é: K,-K; +S.Kf-Kl £, )
Ce terme contient une intégrale double sur El et fz ; il contribue
1

) et & 1l'incohérent ( ). On en déduit :

N° N

donc au cohérent (
TF(4) = 6 (1-8) (1-6 0+ 6 92)

on remarque que les transformées de Fourier des fonctions de corrélation
. - I +
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. Nous
nous bornerons, dans ce qui suit, au cas du potentiel moyen.
Les intensités sont données dans la section I.3 avec

t l1'élément de matrice du potentiel moyen fonction de 6,

> >
Ke Ky
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On obtient :

- pour le spéculaire

S,
(o) C v v e v(3)

iRy = 4Ry (8) + s = 6(1-¢) Im (iZM. + (1 ~-24) 2y * veed)

A i i
Se 'n (1-¢) { t. (o) %(2)+ (1-26) %(3)+ + C.C
+ SA 16 pié 6 R WRTERL iMi 8 iMi cesnn . }
s 2 A (2) (69)
- —_ u [92 (1-0)2 (1.2, |2+ .......)]

. SA lapi i Mi

N
avec Im = partie imaginaire et C.C. = complexe conjugué, ZM est 1l'élément

de matrice correspondant & ZM et indépendant de la moyenne <D.D'D >.

- pour un faisceau diffracté

O 2 *
R > 4~ m S L
=K. (8) —£_5(1-9) [+ t> ig=ff, [(2) 3) 7
i+ K, i+g i 16;1)&pg Sa Ki+§ K, (6) e A [Z(m + (1—29)%M+...J
12 Sc 2T 2 2, L@ 2
+C.c.} + = (——)" | o (l—e)lﬁ z [+ (70)
16p% D, A i+g i
1 g
N
rappelons que les éléments de matrice Z_ sont fonction deg , R(o)(e)

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 3 ¢(1-p) et s'annulent donc pourg = 0

et ¢ 1. Ceci est correct car pour ces deux valeurs du taux de couver—

R~
2 . Y = - (s} 9 - l)
Ki est donné respectivement par # R % (6=0) et K R(‘%{ (

i+ i i+g i
En d'autres termes,l'hypothése de commensurabilité induit la

e
ture Ki+g

connaissance de la solution exacte pour ces deux extrémes.

Y
Dans la suite des termes ZIE'IZ) + (1-2¢) %(N?) 1'on remarque

v
que le second s'annule pour g = 1/2. Le terme suivant Zﬁ) serait multiplié
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par 1-6¢ + 662 provenant de TF(4)

, il s'annule donc pour 6= 0.7886

et © = 0.2113. L'on peut supposer que les termes suivants auront un
nombre de zeros croissant ce qui tendrait & réduire 1'influence. La
section efficace est définie comme égale éZ:Flégg——l(e=0) X SA' C'est
donc la section efficace d'un défaut isolé. De fagon équivalente on

peut définir une section efficace sans dimensiong = I /Sc qui s'expri-

me en nombre de cellules unités du réseau périodique sans défauts :

1 1 At Im{.Z. + 20 + eeu)p _
o3 = | 5 ( g5 —)%=0 " 2p iM 1M #=0
2 * ’\42 v
c2 [0 (Z2 B hvee] 1 o
16p ii i Mi i Mi
1

On peut de la méme manidre, définir une section efficace sur les pics

de diffraction :

R >
S dgz.  +K 2 -
s o o= | A ( K:|.+g i ) m VLN - 1gi§;\
» K S 8 =0 + (o 0) e
1+g 1 C de - 4gFZ>L P, i+g i
>(2) v (3)
YAVEN Zy~+
(= ME o+ % MK. F oee.) + C.C.] |

i-g i i-g i

En ce qui concerne l'incohérent le coefficient de réflexion différentiel

stécrit :

df Ri 1 2 sc

M1)2 (1)
= T o (1-g) 1 . Z01C + (1-20)(.Z
Q -
d 6 cos 6. 61 52‘ S, £, M,
X X
Y(2)*
fZM, + C.C.)

1

2 v(2)2
+ (1-60+ 667) | fZMiﬁ +eos

(72)
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On voit que ce terme s'annule pour 8= O et 1. Les termes

sucessifs sont respectivement le produit de TF(Z), TF(3) TF(A)... 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 paralléle & la surface.
Les éléments de matrice eux dépendent de 6 et des composantes paralléles
a la surface de 1'état final ﬁf et de 1'état initial i;. Ces éléments
sont donc les seuls qui dépendent de ces vecteurs et donnent, 29 fixé,
la forme de 1l'incohérent. Cette forme est liée au potentiel d'interac-

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

quant a ce dernier.







IV - CHOIX DES POTENTIELS - ELEMENTS DE MATRICE
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Nous avons deux cas a traiter dans cette étude ; le premier
consiste & prendre comme potentiel périodique celui correspondant a
l'interaction entre la partiéule incidente et la surface sans défaut ;
le second consiste 3 ajouter l'effet du potentiel moyen induit par
“les défauts & celui du premier cas. Le potentiel perturbatif dans le
premier cas est A4V et dans le second AV ~<AV?>. Dans les deux cas,
nous devons expliciter AV et le potentiel d'interaction particule-sur-

féce sans défaut : Vps' Nous proposons d'abord de choisir vps’ puis AV

et ensuite de déterminer le potentiel moyen.

IV.1) - 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 : Vps’ il s'écrit

*> - - ~ (2= D 83 2 ¢ (2-
vV_(R,z) =D e‘ZX(z ze)..2e x(z ze)]+———6 ZelG'Re 2x'(z ze) v
ps VO G#O G

(73)
avec

(voir partie A, Chap. II).
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> >
X » X' Ze et y9(R) (fonction périodique de la variable R) dépendent
de la nature de la surface propre considérée et de la nature de l'atome
incident.

Ce potentiel,construit de fagon empirique, peut &tre raccor-
dé a 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 1'Hélium) est proportionnel & la densité électronique
pdu solide en surface.

Soit Vre = op

& est appelée constante d'Esbjerg-Norskov [ 3,4]. D'autre part, Haydock
et Hanneman [ 5] ont montré qu'une approximation de la densité , , loin
de la surface, pouvait &tre obtenue par sommation des densités électro-
niques individuelles des atomes formant le cristal. On a alors pour

la partie répulsive de Vps :

TR W )12 (74)

La fonction { est donnée notamment par les tables de Clémenti
et Roetti [ 6] ou Herman et Skillman [7].

En ce qui concerne le Cuivre et avec la premiére table, le
résultat.ae calcul numérique de la sommation de densités, montre que

|¢12 est bien représentée par une fonction type potentiel de Yukawa:

12 o =Xl 2x/R%+ 22)
R2 + 22
Munis de cette forme l'expression ( 74 ) peut s'écrire

I\p



T o) [ Do —-2%2 2 bG -z VG2+4 x2 ] (75)

2 ° 0 TeA R C

, -l
_aya? 2
[ 1 - (_l)mx+my e G™ + 4% ]

avec bG =

ot d est la distance entre plans dans la direction normale & la surface

+ -

efG=

> > > > = 23
m_G +m G ,G _, G vecteurs de base du réseau réciproque
X OX y oy ox oy

de la surface.

Le potentiel total est alors obtenu en ajoutant une partie

attractive que nous choisirons égale a :

2 pe~XzZ,)

La composante de Fourier d'ordre zéro du potentiel total est alors

La figure (3) donne l'allure de (Vps Jo, AV et (VT )o

21 o A - - -
Vo= 2l b o2 om2x(z-2,) _ 5 D -xz-z)

o Se 2X o (76)

2raiby 2y gz

en posant D =
S c 2%

e (76'),i1 vient

v, =D [e—ZX(z_ze) -2e X(Z_ze)]

C'est la composante de Fourier d'ordre zéro du potentiel de Morse.

D est la profondeur du puits connue a partir des données expérimentales
et z, est la position d'équilibre par rapport 3 la surface, l'origine
est prise sur le plan des noyaux. ) et y étant connus par ajustement
a Iw]z, a étant comprise entre 300 et 500 eV (u.a)3 ; la relation
(76" fixe donc z,

Pour le cas du Cuivre, on a :

1)
X = 0,27778 (u.a)”° et x= 0,5556 (u.a)™t = 1,05 A71
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Ces valeurs, "données par ajustement des intensités calculées et

. 2
mesurées, sont légdrement différentes de celles données par lo 1<

’
D = 6,35 meV ; et pour la face (100) , z, = 4,36 A avec g = 480 eV (u.a)s.
Le potentiel ainsi construit a la mé&me composante de Fourier d'ordre

0 que le MMC.

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

DvG(s>exp - (z—ze)VG2 + 4 X2 avec (77)

EY

bg

v%?) - 2X
(5 ?+-4X2)V2 ®o

exp - zIWNG " + 4x° - ZX]

V(S)est une cemposante de Fourier du potentiel donné par la sommation.
Pour la face (110) 1a premiére composante de Fourier, la plus importante,

de 1'exponentielle est:
0
6% 4 a4’ = 3,237 A1 G=(1,0)

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

gvg L ,8) o ]
—_— 2 Va pour que celui-ci représente
o

correctement le potentiel donné par la somme de paires.

dans le MMC et identifier

IV.2) - POTENTIEL PERTURBATIF AV

Nous avons pu écrire d'une maniére formelle 1'élément de

matrice »>AV? comme le produit d'un facteur de structure > C* et
K. K, K.K,
. f i f i
d'un facteur de forme i'AVK . Le premier a été explicité dans le chapi-
f i
tre précédent avec 1l'hypothése d'une distribution aléatoire de défauts.

Nous développerons donc, dans ce qui suit, le calcul du deuxiéme fac-
teur dépendant essentiellement du potentiel ajouté par les défauts

(eq.(24')., Il s'agit donc d'expliciter ce potentiel.
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Le potentiel du réseau ordonné pouvant &tre obtenu & partir
d'une somme sur les densités électroniques d'un atome, nous supposons

qu'il en est de m8me pour les potentiels ajoutés par les défauts,
La figure (4) représente l'allure d'un isopotentiel quand un adatome du
Cuivre est en position cristallographique sur Cu (110)
. P z > 2
Le potentiel total s'éerit : v_ = v 4 [¥ (9-2)] (78)
. T A A A
ou I‘DAIZ est la densité du défaut seul. En ajustant une forme Yukawa

sur |sz|2, il vient :

2
(79)

2 .
exp -2 V(R—R )T+ (z=2 )
Vo=V _+ Zax, A A A

T 1
ps N, [(R—RA)2+ (z-zA)z:,/2

Il est évident que dans le cas d'un adatome de méme type
que celui du cristal on peut prendre >‘A = \et XA =X , Il en est de
méme pour une distribution de lacunes mais alors la somme doit &tre

soustraite de V .
ps

Dans ces conditions le facteur de forme = 4 vk’ s'éerit

Kf i
& + > - R2
a)‘A e . 0 1(12 X e ZXAV +(
‘*AV"(p P ) I ————— dz ¢ (Z) ® (Z) dR e m f
K. K _Pf'%n S, Pe P ‘/'_2 ( W2
- ] R4+ (Z2+2- zp)
. 2 A ‘ (80)
ou R est un point du plan de la surface.
>
En effectuant l'intégration sur R, il vient :
+61)
2 o AA 1 *
> v (pap ) = dze  (z) ¢
K, K £ m B > 1 z (81)
¢ Kn Sa [| R -Ke|2, 4y .2]/2 Pe p,(2)
A A

> 2 2
exp(—z+ze—zA|:‘/lIZm—Kf| + 4 X,)
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Rappelons que les ¢p(z) et ¢n(z) sont respectivement les fonctions
propres du spectre continu et discret pour le potentiel distordu U(z).
Dans cette &tude nous prenons U(z) =V_ (z) la composante de

Fourier d'ordre 0 du PMMC. Ces fonctions sont parfaitement connues.

Malheureusement, l'intégrale sur z dans 1'éq. (8l1) n'est connue que

> -+ ’
pour des valeurs entidres de ‘/le—Kflz + 415 . Cette intégrale sera
donc calculée numériquement. L'annexe ( ) présente l'allure des fonctions

¢p(z) et ¢n(z) ainsi que la méthode utilisée pour les calculer.

Notons en plus qu'on peut introduire de la méme maniére,
une partie attractive due aux défauts. Elle viendrait se soustraire
au potentiel répulsif et donc modifier la valeur de 1'élément de matrice

AV.
IV.3) - POTENTIEL MOYEN

D'aprés sa définition, eq. (79) et utilisant 1'écriture du

potentiel de défaut, le potentiel total moyen s'écrit :

exp [— ZXAvr(R— F{A)2 + (z - zA)g]
A [(R-RpP+ (z =z, 2] "2

N =
Vg =V 40T
(82)
En procédant comme précédemment pour Vps assimilé au PMMC,

on obtient :

<V>=PMMC +6 L elgﬁ' vsexp - (z-z —zA) v g2 + 4x§ (83)
g & ©

avec

A 2 x Y - 2 _
A 1 eze( AXp+ & 2x)

> = —igf‘ 2 b)
vg e A SA (4,\A +g2)h b
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Un cas particulier intéressant est celui d'adatomes de méme
nature que celle des atomes du cristal. Dans ce cas AA = X, XA =X et

> >
g = G. On a alors :

(s)

ding A - v
<V_>=pMMC + 62 elG'R e 1GI‘A — exp -~ (z-2z -~z )VG2 + 4X2
T a ba e "A
(85)
1
En prenant comme ci-dessus (G2 + 4)(2)/2 = 3)% .
<VT>= D [e_ZX(Z-Ze) (1 + -——be eZXzA) - 2e—x(z_ze)]
o
I (®)3i8.R 6 iG.& 3xz.. -3%(z-z ) (86)
+Da#ov6e (1+ 55 e A e” A € e
G

Afin de retrouver le potentiel Vps déplacé de z, = d la distan-
ce cristallographique pour 8 = 1, il est nécessaire d'introduire une
modification de la partie attractive proportionnelle & 6 . Si f(z—ze)

représente cette partie attractive, il faut retrancher

6 [f(z—ze—zA) - f(z—ze)] . @

_x(z—ze‘) (ex3A _

—X(z—ze), on retranche 2D 6 e 1)

Pour f(z—ze) =2De

La composante de Fourier d'ordre O de < VT > s'écrit donc :

<V_ >=1D ge—ZX(Z-Ze) [l + be eZXzA] -2 e_X(Z—ze) |:1+é(e><p(sz) -1) ]}
o







V- RESULTATS ET DISCUSSIONS
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V.1i) - RESULTATS EXPERIMENTAUX DISPONIBLES

Les expériences étudiant les phénoménes d'adsorption, sur
surface utilisent, comme atome incident, 1'Hélium. D'autre part, la
relation de proportionnalité entre le potentiel d'interaction et la
densité de la surface n'est valabie, d'aprés Esbjerg et Norskov, que
pour 1'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 eséayerons par la de répondre
aux motivations évoquées dans la conclusion de la partie A concernant
1'apparition de défauts due a l'élévation de la température. Par ailleurs
dans d'autres laboratoires, différents systémes 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 /P{111) [ & ]

La section efficace est dé 100 ;2 pour l'oxyde de Carbone et 80 a 160
& pour une lacune.
~ H et CO/Ni (110) [ 9 |
. . °2 °2
la section efficace pour l'hydrogéne est de 32 A” et 93 A" pour 1l'oxy-

de de carbone:

- co/cu (100) [10 ]
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Dans ce cas la section efficace est de 130 A™.
Nous avons donc calculé numériquement Ioo(e) pour déterminer
les sections efficaces. Notons que le calcul numérique s'arréte au

(2)

second ordre en perturbation (terme 2 ) en utilisant une distribution
de défauts au hasard, ainsi que les potentiels présentés dans le chapitre

IV. Rappelons que l'on admet l'additivité des potentiels par 1l'intermé-

diaire de l'additivité 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 yoir 1'influence de chaque paramétre sur la section
efficace définie par l'équation (71 ). Nous calculons tout d4'abord,
la variation de l'intensité du pic spéculaire en fonction de g dans
le cas du potentiel moyen.
L'angle d'incidence est ei = 45° selon la direction[ 100 ]
fig (5). On remarque gque 1'intensité est trés 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 l'on pourra négliger iti(e) (on prendra iti(e)

= 0).

De ce fait, le terme Z, ' se réduit a aV Gg AV.

Les paramétres que nous pouvons faire varier aisément sont
Ze’ ZA' ertAAf

- Ze’ position d'équilibre du potentiel périodique par rapport au centre
des atomes de la surface, est 1lié a D(6,35 meV) par la constante d'Esbjerg
et Norskov g (eq.(76')) dont la valeur se situe entre 250 et 600 eV (ua)3.

¢
Selon la méthode de calcul utilisée nous prendrons Ze = 4,36 A, correspon-
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dant & ¢ = 480 eV (u.a.)3, comme valeur centrale. la figure (8) représente

la variation de la section efficace en fonction de Ze sur une plage

1]
de 2 A, Les autres paramétres sont :

o_ - 0
Xy = X=1,05 A 1, AA =i= 0,277 (u.a) 2 et z, = 1,803 A (distance

qui correspond & un adatome sur la face (100) du Cuivre en position,
cristallographique). L'angle d'incidence Si est de 45°., On remarque
que la variétion de lé section efficace ¢ est faible. Remarquons aussi
que ces valeurs sont trés élevées car la perturbation induite par un

adatome, ou corrugation équivalente, est trés forte.
0

- Z, peut varier entre O (position d'une lacune) 2 Z, ¥~ 2 A (position

A A

d'un adatome ou d'une admolécule).

On considére Xg = Xos AA = Aet ei = 45° ; et on prend Ze
= 4,36 A. On remarque sur la figure (7) que la valeur de la section
efficace décroit exponentiellement quand ZA dimiﬂue. Au vu de ce résul-
tat il est certain que le calcul, limité au secoﬁd ordre, ne sera vala-
ble que pour des valeurs de ZA faibles.
&ket 3% sont les paramétres du potentiel ajouté par un défaut et défini
au chapitre IV ; c'est un Yukawa ajusté sur la densité électronique
de l'adsorbat libre. Nous avons étudié la variation de ¢ en fonction
de ces paramétres pour un adatome et pour une lacune. On a dans ce

cas Av (lacune) = -Av (adatome) avec z, = O. Les autres paramdtres

A

ayant les valeurs notées ci-dessus.

Xp ¢ On a porté sur la figure (8) la variation de la section efficace

pour :

- un adatome de Cuivre en position cristallographique (100)

9

Z, = 1,803 A,

~ un adatome de Cuivre en position cristallographique (110),

1]
z, = 1,275 A. On ne tient pas compte de la diffusion par

le réseau périodique quand il y a diffusion double sur

2
des défauts ( z( ) = AV GO+AV),
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- une lacune sur la face (100) ainsi qu'une lacune en position
cristallographique (110);dans ce dernier cas on procéde de la

méme maniére que pour un adatome sur (110)

un remarque que la section efficace décroit trés rapidement
quand )% augmente. Quand il augmente,la portée de la densité électro-
nique ajoutée ou retranchée par le défaut, est réduite et par conséquent
celle du potentiel (V =oap ). On simule de cette fagon une modificatidn
de la densité électronique, modification qui n'est pas prise en compte
par l'hypothése d'additivité que nous avons utilisée.
- %A : d'aprés 1'4q. (71 ), la section efficace varie comme (&X)z. En
effet le terme du 2éme ordre contient deux éléments de matrice A v,
Il est donc aisé d'inclure son influence. Une diminution de A A simule,
d'une autre maniére, une modification de la densité électronique.

La variation de la section efficace avec l'ahgle d'incidence
dans le cas d'une lacune est donnée par la figure (9). On voit que o dé-
croit quand Si croit pour atteindre O a ei = 90°. Cette annulation

est due & l'annulation de la fonction d'onde du continu correspondant

a4 l'atome incident :

Dans les mémes 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 croit.

La figure(10) donne la variation du logarithme de 1'intensité

du faisceau spéculaire en fonction du taux de couverture en lacunes
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sur la face (100), pour trois angles d'incidence différents. X , = y et A

A A

= A, ce qui veut dire que l'on ne prend pas en compte une redistribu-
tion‘possible de la densité é&lectronique.

L'intensité varie exponentiellement & 9 wvoisin de 0 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 iRi' La partie imaginaire

(2)

de 2 est négative et produit donc la diminution de iRi' Lorsque

le dernier terme 62 (1—0)2 IZDSI:”I2 devient important, le coefficient
de réflexion crolt. 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
a celle correspondant au minimum. |
Pour ei = 45°, la variation iR dans le cas d'une perturba-
tion prise & partir du potentiel de la sugface nue a4 été calculée.
Dans ce cas, la perturbation est plus importante, ce que refléte 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 & traiter correctement

le probléme en 157 ordre en perturbation puisque < fZ§ﬁ)> et <|fzx(v]")|2 >,
i i

sont nuls pour le cohérent.
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On prend :

0 0

Xp = X3 XA = X3 Zy = 1,275 A ; 2y = 4,36 A ; ei = 45° et Ei = 21 meV.

Pour 9 = 1, on retrouve donc une couche compléte soit le potentiel

de la surface déplacée de z, vers l'extérieur du cristal. On remarque

A
sur la figure (1l)que 1l'intensité augmente jusqu'ad 1 puis diminue et
remonte jusqu'a la valeur initiale.

La croissance de l'intensité pour les faibles 6 est due au
fait que la corrugation du potentiel moyen tend tout d'abord & diminuer
pour croitre a 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 deuxidme remontée, pour 6 voisine de 1, se comprend puis-
qu'a ® = 1 on doit retrouver la valeur a 6 = O.

Au voisinage de ® = 1, ce sont les lacunes qui sont les dé-
fauts. On remarque d'autre part que le minimum ne correspond pas a
& = 0,5.

Mise & part la croissance de l'intensité pour 6 faible,
l'allure de l'évolution de 1l'intensité avec le taux de couverture est
trés semblable a celle obtenue expérimentalement en étudiant 1'adsorp-
tion de l'Hydorgéne sur le Ni (100) [9].

Le minimum d'intensité est aussi observé a un taux de couver-
ture inférieur & 0,5. Il semblerait donc que pour des taux de couverture
moyens (0,2 & 0,7) le potentiel moyen donne, au moins qualitativement,

l'allure de la variation.
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Les corrections dues aux termes de la série de perturbations
seront certainement importants pour des taux de couQerture voisins
de O et de 1. En tout cas, on se rend compte que l'introduction du
terme Z&z) va supprimer la croissance de l'intensité donnée par le
potentiel moyen & f faible.

Les éléments de matrice iti(e) étant faibles pour ces valegrs
de 6 , nous ne retenons‘que le terme A VGOAV dans le calcul de Z(Mz).
On néglige par 13 la diffusion sur le réseau périodique quand les diffu-
sions sur deux défauts_différents interviennent. La figure (12) représente
la variation de 1l'intensité du spéculaire en fonction du taux de couverture
en lacunes dans ce cas. Ce terme donne les sections efficaces reportées
sur le tableau I. En ce qui concerne celle donnée par un adatome (6 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 1l'adatome est trop importante, ne tenant pas
compte d'une redistribution électronique.

Pour les lacunes, la section efficace calculée est comparable
a celle mesurée sur le Platine pour des valeurs de X a comprises entre
1,1 et 1,15 2_1 soit des valeurs légérement supérieures & celle donnée
par la densité électronique d'un atome de Cuivre libre.

Avec les mémes hypothéses générales, il est intéressant de
calculer les sections efficaces de 1'Hydrogéne adsorbés sur Cu (110)
puisqu'on connalt les valeurs expérimentales pour l'Hydrogéne adsorbé
sur Ni (110).

La densité électronique de 1l'Hydrogéne est donnée par le

carré de la fonction d'onde de 1'électron 1S dans 1l'état fondamental

/‘a -1 ‘
by ¢ 1z —1 . *an\ri a_est le rayon de Bohr.

1ls a3
o
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Nous avons ajusté un Yukawa sur cette densité en deux points

pour déterminer XA et Xpe Les valeurs trouvées dépendent des points

choisis pour l'ajustement, nous avons pris le couple de points donnant

une bonne normalisation :

ar = 1
A |» r
r
On obtient
-2 |
Ay = 0,246 (u.a) <, Xy = 1,648 A

L'Hydrogéne étant différent des atomes du substrat (Cuivre),

-nous ne pourrons parler a priori de position cristallographique. Toutefois
0

en prenant un rayon de covalence égal a 0,4 A, l'on peut calculer z,

en supposant que l'Hydrogéne s'adsorbe

~ Soit en position "basse"

~ Soit en position "haute"
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Cette position correspond 3 une adsorption en structure P2 x 1[11]

- soit dans une position intermédiaire

La section efficace calculée en fonction de Z, (pour les
mémes valeurs des autres paramétres que‘ci—dessus) est donnée sur la
figure (13).

La valeur déterminée expérimentalement est de 32 g? on la

retrouve pour une valeur de z, =1 A,

Afin de voir 1l'influence d'une modification de la densité
]
= 1,548 A, cas le plus défavo-

électronique, on fait varier pour z

XA A

0

. 0 -
rable. L'on retrouve alors la section efficace de 32 A2 pour XA = 2,05 A 1

=

soit une‘valeur 25 % supérieure a celle donnée par le carré de la fonction
d'onde électronique de 1l'Hydrogéne libre. Il devient donc évident qu'une
incertitude démeure quant 3 la valeur a attribuer aux deux paramétres
Z, et Xa* D'autres informations expérimentales comparées aux valeurs
calgulées permettraient de lever cette indétermination.

Parmi l'ensemble de ces informations,. les sections efficaces

sur les pics de diffraction sont peut-8tre les plus aisées 3 mesurer

et sont en tout cas simples & calculer.

*
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TABLEAU I
r x (a~1) { £ (42) { z (22) {
| A lacunes l adatomes l
1 | | - |
{ 1,05 (= x) | 402 | 1,19 10 |
| I

: 1,1 169 | |

| I |

1,15 | 76 | |

| I

1,2 44 l l

| I

| |

Section efficace d' un défaut (adatome ou lacune)
sur la face Cu(110) en fonction de la portée
du potentiel dd au défaut.
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V.4) - DISCUSSIONS

Ne disposant pas de valeurs expérimentales de la section
efficace d'un édatome.de Cuivre, sur le cuivre nous nous
sommes contenter de les cbmparér aux valeurs mesurées pour
CO, H ou lacgnes sur des surfaces de platine ou de Nickel ; l'ordre
de grandeur de cette section efficace mesurée est de 30 a 150 22.

Dans le cas des plus faibles perturbations (lacunes, Hydro-
géne) les termes d'ordre supérieur 3 2 dans la série de perturbation
auront certainement une influence mineure. Il est toutefois difficile
d'estimer leur valeur. Il est slir qu'il ne sont pas négligeables pour
des taux de couvertures supérieurs a 0,1.

Les valeurs des sections efficaces obtenues sont trés compara-
bles aux valeurs expérimentales et peuvent &tre ajustées 3 celles-ci
par une légére 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 paramétres expérimentaux varient (énergie et angle d'inci-
dence par exemple).

Quant & un adatome de Cuivre sur le Cuivre, les valeurs
calculées de la section efficace sont 2 3 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 &

condition d'y consacrer le temps de programmation et le temps de calcul

nécessaires. On peut aussi se poser le probléme de la rapidité de conver-
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gence de la série dans ce cas la. Toutefois, une autre question se
poée 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 électroﬁique autour
de cette impureté, pouvant conduire & une densité oscillante type oscilla-
tions de Friedel. On ne serait donc pas surpris si une telle redistribu-
tion apparalt autour d'un adatome ou d'une adlacune ; ceci conduirait
3 une modification des paramétres 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-&tre
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 & se retrancher du potentiel répulsif, elle contribuera

a4 diminuer l'élément de matrice ﬁ vy total et par conséquent a diminuer
f i

la section efficace.

Les résultats donnés par le potentiel moyen semblent, dans
la région des 6 moyens (voisins de 0,5) correspondre qualitativement
aux résultats expérimentaux. C'est en effet dans cette région que la
correction apportée par les termes ZM doit &tre la plus faible. Autour
de 6 = 0,5, la distribution au hasard reviendrait a déplacer d'une

cellule les atomes préalablement disposés de fagon réguliére.
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FIGURE? : Cercle d'Ewald représentant les lieux des résonances
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FIGURE 3 : Composante de Fourier d'ordre 0 du potentiel
de la surface propre.
potentiel répulsif introduit par le defaut et
Te potentiel total , représentés dans un plan

normal & la surface et contenant le défaut.
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Fig 4:Isopotentielles d' un adatome du cuivre sur Cu(110)
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FIGURE 6 : Evolution de la section efficace en fonction de Ze

(1es autres paramétres sont définis dans le texte)
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Fig. 8 : Evolution de la section efficace en

Lacunes (110)

du potentiel.

Adatome (100)

Adatome (110)

fonction du paramétre de 1'exponentielle

L9
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Fig. 1o : Evolution de 1'intensité du pic spéculaire en fonction

du taux de couverture en lacunes sur la face Cu(100).
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Fig. |p :Evolution de 1'intensité du pic speculaire en fonction
du taux de couverture de lacunes sur la face Cu(110).
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L'étude expérimentale des surfaces périodiques (111), (100),
(110), (113), (115) et (117) du Cuivre par la diffraction d'atomes
d'Hélium a été menée a bien. On a montré que 1l'on pouvait obtenir,
avec une bonne précision, le potentiel d'interaction. La partie répulsi-
ve de ce dernier étant reliée & la densité électronique de la shrface,
l'on a pu obtenir des renseignements sur cette densité en la supposant
égale 3 une simple sommation de densités individuelles d'atomes libres
formant le cristal.

Dfautre part, la dépendance en température des intensités
diffractées a été interprétée 3 1' aide d'un modéle simple tenant compte
des échanges de phonons avec le cristal et des effets anharmoniques.
Ceci & permis la détermination des déplacements carrés moyens du poten-—
tiel. Pour les faces (110), (113), (115) et (117), & 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 dii 2 la création de défauts a l'échelle atomique.
Afin d'avoir des comparaisons quantitatives‘avéc’les résultats expérimen-
taux nous avons établi un ﬁodéle théqrique 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 oll le terme d'ordre 0 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 & la diffusion

multiple par le réseau périodique.
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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 réseau périodique.

La méme approche théorique a été conduite en resommant
une partie des termes de la série de perturbation et l'on est amené
alors A 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 homogéne des défauts sur un réseau de
sites périodiques. On réduit ainsi l'importance de la perturbation
introduite par les défauts sur le potentiel périodique et puis, lorsque
la distribution des défauts est aléatoire, les transformées de Fourier
des fonctions de corrélation, sur les positions des défauts, deviennent
indépendantes des composantes paralléles a la surface des vecteurs
d'onde et sont uniquement fonctions du taux de couverture en défauts.
Dans ce cas, le calcul de la forme de la diffusion incohérente pourra
donner directement des informations sur la modification du potentiel
d'interaction apportée par les défauts.

D'autre part, sous l'hypothése d'additivité 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

l'atome incident.
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Le calcul, au deuxiéme 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'Hydrogéne
sur la face (110) du Cuivre, donne des valeurs de la section.

-~

efficace comparables & celles mesurées. Une légére modification des
paramétres, attachés & la densité électronique ajoutée ou retranchée
par le défaut, modifie cette section efficace.

Ainsi, pour un m&me 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 paramétres afin d'obtenir un bon potentiel
d'interaction atome-défaut ainsi que la lqcalisation de celui-ci par
rapport & la surface (relaxation par exemple...).

Dans le cas d'un adatome du>Cuivre sur une face (100) ou
(110) du Cuivre, la section efficace calculée est trds grande (> 10422)
et ne peut avoir de signification physique. Le potentiel tel qu'il
a été introduit induit une perturbation importante et pér 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

a diminuer l'effet du potentiel ajouté par le défaut et par conséquent

[N

une réduction de 1l'importance de la perturbation.
Ainsi, un calcul réaliste de la densité électronique autour

d'un défaut adsorbé donnerait un potentiel moins corrugué.
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Cette approche, d'une part, montre que la diffusion d'Hélium
est trés sensible a la présence de défauts a la surface et peut &tre
utilisée pour analyser un certain nombre d'études expérimentales déja
disponibles. D'autre part, elle suggére aux théoriciens d'étudier les
questions de redistribution électronique autour d'un défaut en surface
et aux expérimentateurs de collecter une plus large gamme d'informations
de défauts sur les pics de diffraction. Finalament le calcul d'autres
termes de la série de perturbation pourrait, sous réserve de convergence,
s'appliquer a des perturbations plus importantes induites par des cas

plus complexes comme le début d'une transition rugueuse sur les métaux

par exemple.




[10]

(11]
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Nous choisissons un cristal dont la surface avec une dimension
finie Lx’ Ly. Cette surface est périodique et formée de site{de dimen-
sions ax,ay, cellulesdu cristal sans défauts.
on a : Lx = Nxax

et L
y yy

]
=2
1)

En considérant une boite de dimensions Lx’ Ly les fonctions

propres sont el(Kxx+Kyy). Les conditions cycliques imposent :

iK L iK L
e xx = yy=1
2 1n 2nmn
d'ol K = X et K = J
X L y L
X y

ol n_ et ny sont des entiers positifs ou négatifs

> 2w 27
en posant G1 = ———5;———— et @2 = ’y
y
il vient
n n
K = —X—g ;i K =—Y—g
X Ny 1 y Ny 2

La composante paralléle 3 la surface des fonctions d'onde norma-

lisée de 1'Hamiltonian HO, s'écrit

1 E R *
> > iK . > >
iy (R)y = =————e'm > avec’/ﬁ K ¢ dR
Km (L Ly)% A
X

1]
=
s
|
=~
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En passant & la limite Lx et Ly tendant vers l'infini et en prenant

= ¢

| 0g > = |1K-R

on a

> * 2 - ->
ff R o4g $R (2mM - 8 (K,K)

et le projecteur de l'Hamiltonian Ho, s'écrit :

g .
1K.R> < e1K.R

idp L 05(z) ><0 pz !

1 +>
P=-—4—?2— dK 1e

5
n |¢;1(z')>< dn(z )|

ol ¢p et ¢n sont respectivement les fonctions propres du conti-

nu et des états liés de U(z).
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Ce coefficient se calcule dans un angle solide dQ . Pour l'obte-

nir, on doit multiplier 1'intensité s—fe——~ |_F, |2 par la densité d'état
16 p1 pf fi :

en X autour de f{)f (état final).

n n
on a <IE:.--—_...]'_.C-;" +—————2-—.+
Nq 1

->
L'espace des K étant ainsi quantifié, le nombre des d'états

entre K. et dﬁ et dans l'angle azimutal d est
f £ g

> N N
K| dlK,.| 22— d
£ f |G1| le

>
on a : [Kfl = k, sin o

da

>
d|Kfl =k, cos 6, .

d'oli la densité

N1 No

2 .
k< cos 3§ sin ¢ da ap
|€l| Iazl i f f f

or l'on a : dg =sinefdefd§0

donc le coefficient de réflexion différentiel s'écrit :

2

= |z Fr (poyp )| -
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on a :
k? k; coseé ¢
P = X X
et
k? ki COSQi
pi - X = X
d'ou finalement :
N, N
dR 1 %2
f TT2 F"( 12 —
dQ :
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I1 s'agit de calculer les moyennes < C1 Cz....Cp avec p > 1.

on écrit :

1 . 18K .R (1)
X e m n

(xﬁ peut &tre remplacé par X - < x> poﬁr calculer les < Dl"'Dp >).
X prendra la valeur 1 avec une probabilité ¢ et O avec une probabilité

(1- 9.

On écrit : BYJ
b

N
pro (C;, CpyeevyC) =/--fn=1.n [08(1-x,) + (1-8) 8 (x) Jax, (2

On transforme ainsi la variable discréte X, €n variable conti-
nue. Les X étant indépendants les uns des autres, la probabi;ité totale
est le prbduit des probabilités sur chaque variable.

Les domaines d'intégration doivent &tre pris tel que les Cm
prennént les valeurs définies par (1). Afin de retrouver les domaines

d'intégration infini, on introduit des fonctions §

+ L
(f(c L 5, SWELR)_ 1 /; P -iAﬁm.ﬁn]
m N n “n To2n xp Un'*m v n *n®

had- -
l'équation (2) s'écrira donc

. 4+
1 -i_ C N -
pI‘O(Cl,CZ...Cp) = m/f FI e J-“L’m md wmf..fn (o3 (l—Xn)
“x m=1 .

- n=1
p intégrales
s (1m0 $x ) ]
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p -
II . 1 -isK .R
m=1 SXP [1wm N x € m n] dxn

On remarque que la derniére série d'intégration est la fonction

caractéristique. En effectuant ces intégrations on a :
N P > >
b —iA
f.c. = E [—— 1. exp (iwm) e Km’Rn.,. (1 -9 )]

Les moyennes sont données par les moments de la distribution

en probabilité

£ .. T,
Mo eoon 2 (ci) 2T ¢ 0 (f.c.))
1 p =w_=w =0

r I w
1 p 1”2
le .os 3 wh p
I1 suffira donc de calculer ces moments pour avoir les moyennes

cherchées.

exemple : calcul de < Cl >

df. c. i  _iAK..R . P _wm  -iAK LR
( ) = z{( e 1°"n)  exp | i e m° n
Qui n

N p w iak R
X 10 [1’1 exp(i Np (™" m'l-(l—e)}]
1=1 m=1
l? n
POUr Wy = wyese =0 = 0 on trouve
af c i -i AE . R
1 n

~ 9
' < > = anmam——
d'ou C = N
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Remarquons que cette moyenne peut &tre calculée directement
sans utiliser la méthode de Markoff, il n'en va pas de méme pour des

ordres supérieurs a 2 ou le calcul direct se complique trés vite,
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Il existe deux méthodes pour calculer les fonctions propres
d'un potentiel, la premiére consiste 3 résoudre numériquement 1l'équation
de Schrddinger, c'est la méthode de Noumerov ; elle est en général utili-
sée quand on ne connait pas 1l'expression analytique des solutions. La

-

seconde, utilisée ici, consiste a calculer numériquement ces fonctions
propres & partir de leurs expressions analytiques sous forme de série.

Les fonctions propres du potentiel de Morse | D(e_zyz - 2e—xz)]

sont bien connues [1] et s'@cCrivent, pour le discret :

(2A/D-2n-1) |% XA./“D-n_—l- —%.  2A D-2n-1

=YX
¢n&) X| n TG A Do) 2 e 2 Ln

(x)
avec : x = 2 AYD exp - X,

2 2m

Yewne

I'la fonction gamma

L le polyndme de Laguerre modifié d'ordre n.

Ces fonctions sont calculées pour z e[ -, «]. Pratiquement
. 1] 0
on choisi l'intervalle [ - 3,5 A ; 12,5 A] (2 <O dans le cristal) a

l'extérieur de cet intervalle on trouve : ¢n(z)< 1076,

Pour les fonctions propres du spectre continu on a :

1 .
X Ir(E-a/baap) | K
(x) =4 57 T 2ip)] X Wap,ip (¥

%p

ol W est la fonction de Whitcker.
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Cette fonction peut s'écrire sous un développement en série :

T (2ip) I (3-A/D+ip+n)yip| x0
=-x/2 p © X
o (x) =4 —5— e x/ (-4 p) T _ A/D+1 zdm ' 5o+ !
P 2m Ir (L - A D+1p)ln_O T (1+2ip+n) n!
pour z + + = (soit x > 0) 1l'on montre que P (z) s'écrit (1)
¢p(z) = 2 cos [ p(A- xz)]
avec A = log (2 A v/ D)

Pour z » - (x » + @ ) il est préférable de prendre l'expression asymp-

totique suivante :

1
| 2- A/D +ip |2
X

.l_ a
“’p(X) =‘/ X r|2r - A/D+ip)| e-x/2 xA./ D__JE_ (1 -

F oee.)

2w (21ip ) |

La fonction d'onde ¢p(z) décroit trés rapidement quand elle
"rencontre" le potentiel (voir figufe 14)). Le développement en série
(1) nécessite le calcul d'un nombre trés grand de termes dans cette ré-
gion ( 103). Nous utilisons dans cette région l'expression asymptotique
(3). Le poiﬁt de changement d'expression est choisi de telle maniére
qu'a son véisinage les deux expressions donnent sfrictement le méme résul-
tat.

: y -16

Ici aussi, on trouve que pour z < 3,5 A, ¢p(z)< 10 . D'autre
part, pour z > 12,5 A, la série (1) donne strictement les mémes valeurs
que l'expression (2) et c'est cette derniére qu'on utilisera dans cette
région.

- E. LENNARD-JONES and C. STRACHAN? Proc. R. Soc. London Ser. A 150(1935)442,




RESUME

L'étude expérimentale des surfaces du Cuivre par diffraction d'Hélium 3
faible énergie (21 meV-240 meV) a permis la détermination d'un potentiel
d'interaction atome-surface. Considérant sa partie répulsive et une rela-
tion de proportionalité entre potentiel et densité électronique en surfa- '@ -
ce, celle-ci peut @tre obtenue. L'on montre qu'une somme de densités élec-—
troniques des atomes libres sur tout le cristal (somme de paires) redomne
tout au moins qualitativement cette densité&. Les intensités diffractées,
mesurées en fonction de la température du cristal, sont inférieures a celles
calculées en tenant compte de la diffusion inélastique. On montre que cet
8cart peut étre di 3 la création, par agitation thermique, de défauts en
surface (adatomes, lacunes, crans de marches...).

Un formalisme de la diffusion d'atomes neutres par des surfaces avec dé-
fauts isolés a &té développé. La solution exacte a pu €tre &crite sous
forme de série de perturbation ol l'ordre 0 est la solution exacte de la
diffusion soit par la surface propre soit par le potentiel moyenné sur la
distribution des défauts. Les ordres supérieurs décrivent la diffusion mul-
tiple par les défauts, couplée 3 la diffusion multiple par le potentiel
périodique. Les potentiels d'interactions utilisés sont déduits par addi-
tion des densités électroniques concernées. En prenant une distribution
aléatoire de défauts, les sections efficaces de diffusion calculées au

28me ordre de perturbation, pour des lacunes sur Cu(100) et Cu(l10) et

des atomes d'hydrogéne adsorb&s sur Cu(110), sont comparables 3 celles me-
surées (30-160 A 2). Celles obtenueg pour des adatomes de Cuivre sur Cu(100)
et Cu(110) sont trop élevées ( 104 A 2), indiquant que le potentiel d'im—
puretés choisies est vraisemblablement trop fort car il ne tient pas compte
d'un réarrangement spatial des électrons de 1'adatome.

Mots clefs : Diffusion d'atomes neutres par des surfaces.

Potentiel d'interaction atome surface.

Section efficace de diffusion par des adsorbats.

Densité &lectronique en surface.




