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Introduction générale

L'étude de I'ionisation des atomes et des molécules par impact électronique constitue

une branche importante de la physique des collisions, qui suscite un intérêt de plus en plus

grandissant grâce aux réponses qu'elle apporte aux problèmes posés dans differents domaines,

comme la physique des plasmas, l'astrophysique et l'étude des réactions ionisantes sur les

molécules vivantes (Champion et al 1998). Cet intérêt est amplifié par le développement de

techniques récentes de détection qui ont donné naissance à une nouvelle génération

d'expérience de collision où les détections en coincidence des électrons émergeants sont

réalisées avec une grande précision et efficacité.

Historiquement, l'étude du processus de simple ionisation, noté (e,2e), dans lequel les

deux électrons dans la voie finale sont détectés en coincidence, a débuté avec les expériences de

Langmuir et Jones (1928) et Rudberg (1930), suivies par une série de travaux théoriques qui ont

développé le formalisme quantique avec un double objectif : comprendre la structure

électronique de la cible et la corrélation électron-électron et analyser les mécanismes

d'ionisation. Les travaux de Bethe (1930), puis Massy et Mohr (1933) ont réussi à établir la

base de la description de I'ionisation en utilisant I'approximation de Born. Peterkop (1960)'

puis Rudge et Seaton (1964, 1965) ont également contribué aux formulations théoriques du

problème en proposant des approximations pour l'étude des systèmes à trois corps dans l'état

final, comme la notion de charge effective qui permet de décrire les corrélations post-

collisionnelles entre les électrons du continuum.Enlg6g, Ehrhardt et al et Amaldi et al ont

réussi respectivement à détecter en coincidence les deux électrons sortant de I'ionisation (e,2e)

d'hélium et d'un film mince de carbone. D'autres expériences de même type ont été ensuite

réalisées sur des cibles d'hélium et d'argon par Lahmam-Bennani et al (1983) pour des énergies

incidentes de I'ordre de 8 KeV et par Di Martino et al (1984) pour des énergies incidentes

comprises entre 500 eV et 2000 eV. Par ailleurs, de nouvelles techniques de détection ont

apparu, telles que la technique appelée communément COLTRIMS "Cold Target Recoil Ion

momentum Spectroscopy" développée par le groupe de Frankfort (Dôner et al en 1996),



permettant de mesurer dans I'ionisation (e,2e) de Hj, la quantité de mouvement de I'ion

résiduel avec celle de I'un des électrons émergeants, donnant ainsi une information complète

sur le processus.

L'évolution de ces expériences a été accompagnée, tout naturellement, par le

développement et la diversification des approches théoriques qui ont suivi l'amélioration des

moyens de calcul : Ainsi dans le cadre de I'approximation perturbative de Born, differents

modèles ont été proposés pour décrire les ondes représentant les électrons incident, diffusé et

éjecté, allant de l'onde plane simple pour les électrons rapides (r 1000 eV) jusqu'aux différents

modèles du double continuum conélé proposé par Garibotti et Miraglia (1980) et appliqué pour

la première fois par Brauner et al (1989) à I'ionisation simple d'hélium, en passant par une

description sous forme de produits appropriés d'ondes coulombiennes (Peterkop 1969) ou par

des ondes distordues utilisées dans I'ionisation (e,2e) de cibles atomiques par Madison et al

(1977) et Whelan et al (1993). Il faut ajouter à ces méthodes, les approches plus radicales

cornme la méthode R-Matrix (Burke and Berrington 1993) ou la méthode de 'CCC'

"convergent close-coupling" (Bray et al 1999), qui sont des approches numériques et qui

demandent des moyens de calcul importants pour la construction des bases nécessaires dans la

détermination de la section efficace des processus collisionnels.

En ce qui concerne les cibles diatomiques, leurs études ont débuté avec les travaux de

Neudachin et al (1969) qui ont développé un formalisme adapté aux cibles moléculaires en

ignorant les effets liés à leurs mouvements de rotation et de vibration. Les premiers calculs de la

section efficace triplement différentielle ont débuté avec Dey et al (1975) sur la molécule H, et

Dr. A la même époque, les premières mesures expérimentales ont été réalisées par Weigold et al

(1913) sur Hr. La meilleure coffespondance avec I'expérience fut obtenue par la modélisation

de Zwales et Lucchese (1987,1988), représentant I'interaction de l'électron êjecté avec I'ion

résiduel par un potentiel effectif. L'extension de I'ionisation par impact électronique aux

systèmes diatomiques autres que la molécule H, a rarement été considérée à cause de la

difficulté de décrire les états du continuum à deux centres (Cherid et al. (1989) et Dal Cappello

M. C. et al. (1989)). Dans l'étude de (e,2e) de la molécule Hr, Motassim et al (1999) ont

proposé une solution approchée basée sur l'approximation de Pluvinage (1950,1951) qui permet

de décrire l'état de continuum à deux centres par le produit d'une onde plane centrée sur le

centre de la molécule et deux fonctions hypergéométriques centrées sur chacun des noyaux.



Dans le présent travail, nous étudierons I'ionisation (e,2e) du lithium atomique et

diatomique par une approche perturbative en utilisant les ondes distordues pour décrire les

électrons du continuum. Le mémoire comporte deux sections principales : La première

concernant l'étude de I'ionisation (e,2e) de I'atome du lithium atomique à trois électrons actifs

par impact électronique à faible et moyenne énergie d'incidence, et Ia deuxième concerne

l'étude de l'ionisation (e,2e) du lithium moléculaireLirpar impact d'électron rapide.

Nous allons, dans la première section étudier d'une façon générale un système collisionnel à

quatre élechons, dans le cadre de l'approximation 'D'WBA' " Distorted 
'Wave 

Born

approximation', appliquée à I'ionisation (e,2e) de I'atome du lithium pour lequel les électrons

de cæur sont pris directement en compte.

Bien que le lithium soit l'un des systèmes atomiques les plus simples après I'hydrogène et

l'hélium, l'étude de son ionisation par impact électronique a été limitée pendant longtemps au

calcul de la section efficace totale. On cite ici les travaux de Mc Dowell et al (1964) ainsi que

ceux de Jalin et al (1972), puis Bartschat et al (19S9). Les premières mesures expérimentales à

notre connaissance sur la section efficace triplement differentielle, ont été obtenues par Frost et

al (1990). En 1994 Hafid et al ont étudié f ionisation de la couche 2s de I'atome du lithium en

utilisant pour la description du double continuum la fonction d'onde corrélée, développée par

Brauner et al (1989). Ce modèle se prête mal au développement en ondes partielles, cat la

séparation de la partie radiale et angulaire présente des difficultés pratiques insurmontables

(Peterkop et aI 1982, Altick 1933). Depuis lors, un grand nombre de résultats a été obtenu,

explorant en particulier la région de basse énergie en utilisant differents modèles théoriques.

Citons les calculs d'Igor Bray et al (1999) pour la détermination du paramètre d'asymétrie

associé à la section efficace triplement différentielle qui ont été comparé aux mesures

expérimentales récentes de Streun et al (1998,1999). Le but principal de notre étude dans cette

première partie est de quantifier f influence de la prise en compte des électrons de cæur et la

contribution de différents termes d'échange à la section efficace triplement différentielle, qui

jusqu'à maintenant, n'ont jamais été considérés.

Dans la deuxième section, nous appliquons la procédtne des ondes distordues 'DWBA'

à l'étude de I'ionisation (e,2e) des systèmes diatomiques en étendant le modèle d'atomes

séparés proposé par Motassim et al (1999) et Weck et al (2000) à la molécule Lir. Le but de ce

travail est de présenter une approximation élégante qui donnera une description en ondes

partielles du continuum électronique bicentrique.



Dans le premier chapitre, nous rappelons quelques notions de la théorie des collisions

nécessaires pour notre étude. Le développement en ondes partielles et la méthode numérique de

Fox-Godwin (Schmid et al 1990) nécessaires pour résoudre l'équation de Schrôdinger radiale

seront également présentées dans ce chapitre. Dans le deuxième chapitre, nous complétons

notre construction des éléments de base nécessaires dans les chapitres suivants, en décrivant le

système électronique complet avant et après la collision. Nous commençons par

l'antisymétrisation des fonctions d'onde susceptibles de décrire les systèmes collisionnels à

deux électrons, à trois électrons et à quatre électrons. Nous déduisons ensuite I'expression de

l'élément de matrice de transition correspondant à chacun de ces systèmes.

Dans le chapihe 3, nous proposons d'étudier I'ionisation simple de I'atome du lithium

dans le cadre d'une cible multiélectronique. Nous coîrmençons, par développer le calcul de la

section efficace triplement différentielle d'un système collisionnel à quatre électrons

(inicident+atome à 3 électrons), en introduisant pour la première fois les differents termes

d'échanges possibles dans l'expression de l'élément de transition. Les résultats obtenus par nos

approches seront confrontés aux calculs théoriques récents (Bray et al 1999), ainsi qu'à des

mesures expérimentales de la section efficace triplement differentielle (Frost et al 1990) et du

paramètre d'asymétrie (Streun et al 1998 et 1999). Dans une autre étape nous allons répondre à

certaines questions concernant la contribution des électrons internes dans la détermination de la

section effrcace, en représentant une série de comparaison de nos résultats théoriques obtenus

par I'application de notre approche pour des systèmes à quatre électrons, avec des calculs

effectués par nous même en utilisant I'approximation du cæur gelé, qui consiste à retenir

uniquement l'électron de valence. Nous constatons pour certaines conditions cinématiques, que

l'approximation du cæur gelé et I'approche du potentiel modèle sont incapables de décrire

correctement le processus d'ionisation et que les électrons intemes contribuent activement à la

section efficace triplement différentielle et particulièrement pour les grands angles de

diffusions.

Dans le chapitre 4 consacré à I'ionisation (e,2e) des molécules diatomiques à deux

électrons actifs, nous cornmençons en un premier lieu par le calcul, dans le cadre de

I'approximation de Born Oppenheimer, de la fonction d'onde électronique de la molécule Li, et

de son ion Lil en utilisant la méthode variationnelle. Vu la complexité du système moléculaire

diatomique, nous considérons la molécule Li, comme une cible à deux électrons actifs et nous



nous contentons d'une description modélisée du potentiel de cæur (1s2) de chaque atome Li.

Nous développons ensuite le calcul de l'élément de transition en négligeant les mouvements

rotationnels et vibrationnels de la molécule cible (Weck et al 2000), et nous vérifions notre

procédure de détermination de la section efficace de diffusion sur la molécule H, pour laquelle

des résultats expérimentaux existent. Les cinématiques considérées correspondent à des

situations envisagées dans les expériences de Cherid et al (1989) réalisées pour des énergies

d'éjections faibles. Nous présentons et analysons ensuite les résultats de la section efficace

multiple de I'ionisation (e,2e) de la molécule Li, par impact d'électron incident rapide, dans une

géométrie coplanaire asymétrique avec une énergie d'éjection relativement faible.

Dans la dernière partie, nous présentons dans I'annexe A la détermination de la fonction

coulombienne radiale et nous développons dans 1'annexe B la méthode numérique proposée par

Fox-Godwin. Dans I'annexe C, nous construisons les fonctions d'onde totales d'un système

collisionnel à quatre électrons. Nous détaillons dans l'annexe D, le calcul de l'élément de

matrice de transition nécessaire pour déterminer la SEDT de (e,2e) du lithium. Dans I'annexe E,

nous présentons le calcul de différentes intégrales nécessaires dans la détermination des

éléments matriciels S et H de l'énergie totale de la molécule diatomique à deux électrons actifs.

Dans l'annexe F, nous présentons quelques intégrales nécessaires pour déterminer l'élément de

transition de f ionisation (e,2e) de la molécule Lir.



Chapitre 1

Notions de base des collisions ionisantes par impact
électronique

1.1 : Introduction

Dans ce chapitre, nous allons présenter les outils théoriques de base concernant l'étude et

I'interprétation des résultats d'expériences de collisions ionisantes par impact électronique,

appelées communément (e,2e) et (e,3e), où les électrons émergeants sont détectés en

coincidence.

Nous allons en premier lieu, définir la section efficace multiplement différentielle de ces

processus collisionels, qui est directement proportionnelle à la probabilité de transition d'un état

initial à un état final. Nous allons ensuite présenter nos approches pour la détermination de la

matrice de transition par I'application du développement de Born, et par I'approche des ondes

distordues.

1.2 : Description d'une réaction (e,2e)

Considérons la réaction d'ionisation simple d'une cible atomique (ou moléculaire) A,pat impact

d'électron e, d'impulsion f, et d'énergie E, :

e ,+  A+  A*  +ee+es  (1 ' l )

l* représente I'ion résiduel, e" et e, sont respectivement les électrons éjecté et diffusé.



L'état initial du système est décrit par l'équation de Schrôdinger :

HY=EY,  (1 .2 )

Où le hamiltonien.Fldu système peut s'écrire comme :

H=K+V,  (1 .3 )

Avec K le hamiltonien du système en l'absence de toute interaction V entre l'électron incident et

la cible.

Dans l'état final, l'ion A- et les électrons émergeants se trouvent à nouveau séparés.

L'hamiltonien.F/du système peut s'écrire alors :

H=K '+V ' ,  ( 1 .4 )

Où K' représente I'hamiltonien du système (ion + deux électrons) en absence de toute

interaction et V' le potentiel d'interaction entre I'ion, l'électron diffrrsé et l'électron éjecté

auxquels on attribue respectivement les vecteurs d'onde d, E, et 8", uu"" les énergies

cinétiques des électrons émergeants E* 8".

Le projectile étant beaucoup plus léger que la cible, nous pouvons négliger le transfert d'énergie

cinétique de l'électron à I'ion. Les équations de conservation des énergies et les quantités de

mouvements totales (Et = Et, E, = E) sont données par :

Ei = Ero+ E"+ E*

k i=k .+Ks+q ,

Oir Erc représente le potentiel d'ionisation de

transfert d'impulsion F. p* ,

K = K i - K s .

1.3 : Notion de section efficace

(1.s)

(1.6)

I'atome cible. Nous définissons également le

(r .7)

Dans une expérience typique de collision, on considère un flux F de particules incidentes,

homogène et de même énergie, qui rentrent en collision avecN, particules identiques à l'état

gazevx. La densité des cibles et le flux sont supposés faibles afin d'obtenir un choc par particule.

Cette hypothèse permet d'éviter la prise en compte de phénomènes très complexes de collisions

multiples.



Loin de la zone d'interaction, on dispose d'un détecteur mesurant le nombre N de particules

diffusées par unité de temps. Dans la pratique expérimentale, les résultats sont exprimés par la

quantité caractéristique appelée section efficace, donnée par (Goldbetget 1967):

N
6  : - ,

FN,

Elle est mesurée en m2 et reliée à la probabilité de transition Pn de l'état initial vers l'état final,

par unité de temps, par la relation suivante (Goldberger 1967, Joachin I975) :

Pf i
oi-+f = 

7,

La probabilité de transition est reliée à l'élément de matrice de transition

dans l'équation (1.21)) ,par Ia relation :

pi-r =( t{)o u( u, - E r )6(ki - t, )rnlt r .' -r  k,
(1 .10)

lrÀ

(1 .8 )

( l .e)

(défrnit plus loin

Pour plus de détail voir (Goldberger 1967, Najjari 1997).

1.3.1 : Section efficace differentielle

Dans le cas d'une ionisation simple, l'état final du système est constitué par un électron éjecté,

d'un électron diffusé et un ion résiduel. La section efficace est calculée en intégrant sur toutes

les valeurs possibles de différentes quantités de mouvement Ë", E, et f (équ 1.6) tout en

respectant les conditions de conservation des énergies et les quantités de mouvements totales

(équations (1.5) et (1.6)) (Joachain 1983) :

o = ( 2? )o 
laÊ"a|,a4a1 Et - E r )6(8, - (Ë" + E, + d l)rnl',

k , J "
(1 .1  1 )

L'intégration dans l'équation (1.11) stx dQ, conduit à I'aide de la fonction 6( kt - ( k" + k' + 4 ))

à une nouvelle expression :

, ==: p|"a|,al n, - n, )lrnl' , (r.r2)

la présence de I'ion ,4-qui correspond donc à une expérience de collision dans laquelle seule

dans un état donné est observée.



1.3.2: La section efficace simplement et doublement differentielle

Dans une expérience de collision, on peut obtenir aussi des informations supplémentaires sur

l'état final du système, en plaçant un détecteur qui permet de déterminer la direction de I'un des

électrons en coïncidence avec l'ion. Nous pouvons parler dans ce cas, d'une section efficace

simplement différentielle, que nous présentons sous la forme :

do  (22 )a  r , , .-  =+lk:dk,dË"6(2,-zr) l rnl2,  (1.13)
d{2, ki J o

qui est proportionnelle à la probabilité de détecter un électron dans une direction d2,. Ici, on

tient compte de dE, = kÎdk,dQ,.

Si le détecteur permet aussi la détermination de l'énergie de l'un des électrons émergeants, on

peut définir à partir de l'équation (1.13), une section efficace doublement différentielle :

ffi=ff:,n"[ao"lrl' (1 .14)

(1.1 s)

k2
L'intégration sur dE"=d(+) disparaît carla valeur de l'énergie du deuxième électron sera

fixée.

1.3.3 : La section efficace triplement differentielle

Le processus de simple ionisation par impact électronique, qu'on note (e,2e), entraîne un

électron electé et un électron diffrrsé dans la voie finale. Ces deux électrons seront détectés par

deux détecteurs placés respectivement dans les angles solides dO" et dd)" centrés sur les

directions (0,,gr) et (0",g"). La détection en coihcidence de ces deux électrons émergeants

conduit à la mesure de la section efficace triplement différentielle SEDT. A partir de l'équation

(1.14), on peut facilement obtenir I'expression suivante :

d3o
SEDT:

dl)"do,dE,
=3!o'o"l"l''

Cette quantité décrit pour une énergie donnée, la distribution angulaire de l'électron après

diffusion, nous obtenons donc une fonction qui contient tous les paramètres inhérents à la

collision,c'està dire, E,, E, et E" ainsiquelesangles e* e" et e,, e".

1 0



1.3.4: Section efficace quintuplement différentielle pour la double ionisation

Le processus de double ionisation par impact électronique, que I'on note par (e,3e), résulte en

quatre corps dans l'état final : Deux électrons éjectés, un diffusé et un ion résiduel' Son étude

consiste à mesurer les caractéristiques de toutes les particules que présente le système après

collision. La section efficace totale de transition corespondante est donnée par :

/ ) t l a  r  -  t  1 2

o =v?- [aL",aÊ"raï,dq6( Et - Er )6(4 -8, )rnl' ,
K, ,l

dso =tTo",k"rrr,lrnl' ,

T =v +v'  I  v =v +v'G*v
E, -H + i r7

Où É/ et Z' sont défini dans l'équation (1'4).

(1 .16)

Elle est définit en fonction de tous les paramètres cinématiques qui caractérisent ce phénomène

d'ionisation : Les quantités de mouvement, de l'électron diffusé notée È", des deux électrons

éjectés notées Ë", , 8", et celle de la cible qu'on note par Q .

Dans le cas d'une détection en coiîcidence des trois électrons émergeants, la section efficace est

quintuplement différentielle :

SED5: (1 .17)
d{),d(2"rdQ"2dE"iE"2

dans une géométrie coplanaire, en angle et en énergie de l'électron diffusé et des deux électrons

éjectés.

1.4 : Développement de Born

L'ionisation par impact électronique est un processus très complexe, son étude nécessite la

détermination de la probabilité de transition d'un état initial à un état final qui peut être

exprimée en terme de l'élément de transition, associé à I'opérateur de diffusion T.

Le développement de Born basé sur la perturbation, permet d'exprimer cet opérateur de

diffusion sous la forme d'un développement en terme de I'opérateur d'interaction V. Etant donné

que ce potentiel est indépendant du temps, on passe facilement par I'application de I'opérateur

d'évolution à la définition de I'opérateur de transition, en introduisant I'opérateur de Green G'

associé à l,hamiltonien Ë1du système (Messiah 1964, Najjari 1997) :

1 l

(r .r8)



Cette formulation de Born qui nous conduit à un développement en Z, nous pouvons

I'interpréter corlme étant une série de diffusion multiple dans laquelle le projectile interagit de

façon repétitive avec le potentiel V, et se propage librement entre deux interactions successives :

T =V +V J-V +V I  
V + . . .

E , -K+i r1  E, -K+i r7  E, -K+i r7  
(1 '19)

autrement écrit

T :V +VGIV +rtGfttGfr +...

I

Où Gi = ^ :- représente l'opérateur de Green associé à I'hamiltonien K définit dans"  E i -K+ i rq

l'équation (1.3).

Dans cette série de Born, nous retenons que le premier terme du développement en négligeant la

contribution des termes d'ordre supérieur, ce traitement est surtout valable pour les électrons

incidents dont les énergies sont suffisamment élevées par rapport à celles des électrons de la

cible (Bom 1926). Nous écrivons ainsi I'opérateur de transition par :

r:t.:_1."ùl_tl__-1, (r.20)

Où li 
-il est la distance entre l'élechon incident et l'électronj de la cible, lf 

-f"l la disknce

entre l'électron incident et les différents noyaux constituants la cible, Z*o est la charge du

noyau (a) et N, désigne le nombre des électrons de la cible.

1.5 : Détermination de la matrice de transition

1.5.1 : Cas d'un électron incident rapide

Dans le cas d'une ionisation par impact d'électron rapide, la matrice de transition ne tenant

compte que du premier ordre de la série de Born, est donnée par l'expression suivante :

rn =. ry Nlq , e.zr)

1 "t 5 sont respectivement les fonctions d'onde décrivant le système avant et après la

collision.

Comme nous l'avons précisé plus haut (équ 1.3) I'hamiltonien H du système constitué d'un

électron incident et une cible atomique à l/, électrons, s'écrit comme la somme de deux

t2



opérateurs : l'opérateur K, dont on connaît les états stationnaires

I'interaction de 1'électron incident avec la cible.

H=K+V

rz2 Ne a72 7 Ne t

K =_v inc i  -F f j i  +oN  )+ ta
2 7, 2 rj -*j r,j

Z*représente la charge du noYau.

et I'opérateur V qui décrit

Soit { la solution exacte qui correspond aux états propres de l'opérateur K vérifiant l'équation

(r.22)

(r.23)

suivante :

KY=EY

Nous allons écrire 4

variationnelle de la cible

(r.24)

sous la forme d'un produit antisymétrisé de la fonction d'onde

ec*te(rt,rz,...,rw ) et la fonction d'onde de l'électronincident fi .

Y,* = 'q(di G, )'P,,6*( r,,rr,"',r* )) (r.2s)

Ici,,4 représente I' op érateur d' antisymétrisation.

La fonction d'onde qui correspond à l'électron incident sera celle d'une particule libte /f , qt:i

peut être représentée par une ondeplane ( 2t)

Dans l'état final, on construit la fonction d'onde ff sous forme d'un produit antisymétrisé de la

fonction variationnelle de I'ion résiduel ç,or(rt,rr,...,ru. t) et deux ondes qui représentent

respectivement l'électron éjecté .T; et l'électron diffusé 7, :

ry = A(f;I,eio,(rt,rz,...,r*-,)), 0'26)

\ doit être une solution asymptotiquement exacte de l'état final, solution de l'équation de

Schrôdinger satisfaisant les conditions aux limites :

(E -H)Y;  =0 .  0 .27)

1.5.2: Cas d'un électron incident lent

Nous verrons dans ce présent paragraphe que la définition donnée à la matrice de transition dans

l'équation (1.21), prend une nouvelle forme quand il s'agit d'une ionisation par impact

d'électron à faible énergie. Dans ce cas, le potentiel d'interaction n'est plus négligeable devant

5

t ik;l
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l'énergie du projectile, ce demier subit I'effet d'un potentiel statique Ucibret une perturbation

importante qu'on doit prendre en considération dans la description de sa fonction d'onde.

Soit l'équation (1.22) :

H=K+V+U-U

H: (K+U)+(V-U)

H = KDWBA +W

On définit donc un nouvel hamiltonieî KDITBA, à qui on associe une nouvelle

de l'état initial Xi qui obéit à l'équation suivante :

(1.28)

fonction d'onde

(1.32)

(E-Kownt)xi  =o (1.2g)

Dans ce cas, la matrice de transition est donnêe par I'approximation des ondes distordues
'DWBA' (Joachain 1983), sous la forme :

rn =1 ry Wl Xi > (1.30)

TJi =<ry V-ulxi ,

U représente le potentiel de distorsion de l'état initial. Dans le cas d'un atome à À{, électrons, il

est défini par:

(1 .31)

rp",or(r,,...r*/ est la fonction d'onde de l'état fondamental de la cible, qu'on relie à X,l par une

nouvelle fonction d'onde (distordue) Il de l'électron incident:

X: = A(e"*r(r,,rr,...,r, )zi)

On remarque que la définition habituelle de l'élément de transition défini dans l'équation (1.21),

peut être obtenue en remplaçant dans (1.30) le potentiel U par zéro, et que la fonction d'onde

fi dans ce cas, est une onde plane.

Dans l'état final, la fonction d'onde distordue sera donnée d'une façon similaire sous la forme

suivante :

ry = A(f; î, eio,( rt,rz,...,r*-, ))

Oi g,o,(r,,...,ru_r) représente la fonction d'onde décrivant I'ion résiduel

I" l, la fonction d'onde distordue du double continuum qui correspond à

(1 .33)

dans l'état final, et

un produit de deux

t4



fonctions d'onde distordues, de l'élechon éjectê 7"

calculées coûlme fonctions propres de I'hamiltonien :

gion -- h, + u ,or( r, ) ,

avec

v2  t : /  v i  7  - l
1.  =- '  -  F f f  +"*  )*Fa' 2 fr 2 rj frru

et de l'électron diffusé I, qtti sont

(J,on est le potentiel de distorsion dans l'état final. I1 est défini comme une moyenne sur toutes

les interactions de chaque électron sortant avec I'ion résiduel à ( N, - 1) électrons, il s'écrit :

(1.3s)

1.6 : Les fonctions d'onde du continuum

Nous avons vu dans ce qui précèdent que I'une des tâches majeures de notre étude, consiste en la

description des électrons du continuum. La description électronique de la cible étant donnée par

des fonctions d'onde dont la détermination est rendue possible par l'application des méthodes

variationnelles habituelles, comme la méthode de Hartree-Fock. La fonction d'onde du système

collisionnel est donnée par un produit antisymétrisé d'orbitales monoélectroniques représentant

les électrons liés et celui du continuum mono et biélectronique.

Dans ce qui suit, nous allons présenter la résolution de l'équation de Schrôdinger en utilisant

notre approche basée sur la méthode des ondes partielles, pour déterminer la fonction d'onde

d'un électron dans un champ de potentiel radial, qu'il soit coulombien ou distordu.

1.6.1 : Résolution de l'équation de Schrôdinger - Méthode des ondes partielles

La décomposition en ondes partielles est utile dans le cas où la résolution de l'équation de

Schrôdinger d'une particule dans un potentiel (J , ne possède pas de solutions analytiques. Dans

le présent travail, nous allons étudier I'effet de la distorsion dans le caXtqd'une ionisation (e,2e)

par impact d'électron incident à faible énergie. Le traitement des ondes distordues que nous

proposons dans cette partie, est utile dans le problème où une interaction s'ajoute à I'interaction

coulombienne et dans le cas d'un potentiel modèle.

L'équation de Schrôdinger independante du temps, s'écrit dans un système de coordonnées

sphériques sous la forme suivante (Landau et al1974, Messiah 1964):

l 5

(r.34)

(J,on( ro ) = - k * 1 eion( h, rr,..., r* -, )lZ 
+r'on( 

11, 12,...,t7,1 -, ) >,



(lr*e*,, 5)+k2-ur't)Y(k,v  )  :0

Dans le cas d'un potentiel central, les opérateurs -F1,

1977). On construit l'état stationnaire Y(Ë,i)

partielles, il est donné par :

@
+ F

Y( k,7 ) : LCfi{ k,r )Pr(cos( a ))
I

Li et L2 commutent deux à deux (Cohen

comme combinaisons linéaires d'ondes

( l .36)

(r.37)

Oit Pt(cos(a)) est le polynôme de Legendre qui dépend explicitement de I'angle a entre k et

i (Cohen 1977,Landau et al 1974).

En sachant que :

(1 .38)

m=-(.

Yr,^(E ) est une harmonique sphérique, par définition cette fonction est une fonction propre de

q# 
O(cos( a )) =i"f* ( 0,,q, )rl ( gz,ez ),

Ii et L,, avec

Ê rr.^1e,e): l([ + I)h2 Yn,^(o,q) (. e N

L, Yt,^(0,e): mIt Yt,^(0,e) m e Z,lm < ll

l 6
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L'écriture des solutions de (1.39) dans le système des coordonnés polaires, permet de séparer les

parties radiale et angulaire. L'équation (1.36) se réduit à celle d'une équation differentielle

Le deuxième terme de l'équation (1.40) qui représente la barrière centrifuge, est un potentiel

répulsif à courte distance (à cause du terme l/y') dès qute l. + 0 , et d'autant plus grand que la

valeur du moment cinétique est grande.

En introduisant une nouvelle fonction, dite fonction réduite définie par Fr(k,r)=r R{k,r),

concernant la partie radiale Ro( k,r ) seulement :

(l++,,, lt_ry+1 +k2 _u(,)) Rn(k,r) = o
\Lr' or or r- Jt )

l'équation (1.40) se transforme en :

lL.1,z - t( t !1) -u(,)1 Fo(k,r) :o
lôr" r' I

(1.40)

( r .41)

(1.42)

(r.43)

dont nous ne retenons que les solutions ayant un sens physique. Sous cette condition les seules

familles qui nous intéressent, sont celles qui sont régulières à l'origine et qui possèdent le

comportement suivant (Cohen 1977, Landau et al1974) :

un(k,r) 
,10 

o ,t*t

Satisfaisant la condition à l'origine :

uqr(0) - 0

L'expression finale de la fonction d'onde 7. solution de l'équation (l.36), peut s'écrire en terme

de Fn( k,r ) sous la forme :

yG,v )= lo!l,ri i "izt,e 
Fe(lc'r) ri,^1r,y,,^1t1'  (2n)"' 7-î:n kr

/, représente le déphasage dû au potentielradial U(r).

1.6.1.1 : Cas d'une particule libre

(r.44)

Dans le cas où le potentiel d'interaction (J:0,I'équation précédente, se réduit à celle d'une

particule libre qu'on décrit par une onde plane Yr. Les solutions radiales de l'équation (1.41)

sont des Bessels sphériques qu'on note i t( k,r ) .

vt
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%

%

=(22'1-3/2" ikî

, € l

= #I I { i,1 r,,, yi,^( r' )n,^( t )
| 2/t.,/, (.=0 m=-(.

(1.45)

(1.48)

(r.4e)

Le comportement asymptotique de la fonction coulombienne sphérique régulière Fo et

irrégulière G,, est donné dans ce cas par :

I
Ft o,-* sin(lcr -;[z) (1.46)

z

I
G( o,-* cos(lcr - jLr) (1.47)

Dans le modèle des ondes planes, utilisé par Wetzel (1933) et Veldre et al (1966) dans

I'ionisation simple de l'hydrogène, le continuum de l'état final est décrit par le produit de deux

ondes planes. Cette description n'est valable que pour des collisions à très haute énergie, et pour

avoir une telle situation, il faut que les deux électrons émergent avec un très grand transfert

d'impulsion.

1.6.1.2: Cas d'un potentiel coulombien

Dans le cas d'une interaction entre un électron et un noyau de charge Z séparés par une distance

r,Ie trutement se ramène à la résolution de l'équation de Schrôdinger d'une particule dans un

potentiel central Udonné par :

t t  =-Z
r

L'équation de Schrôdinger s'écrit :

la t  . - ,  [ ( ! ,+ : '  -  ' - r
1  . ,  +  (k -  -  r ' )  ) -z ryk  ln {k , r1=g
ldr- r- r )

7
Avec r7:1 le paramètre de Sommerfeld. Dans ce cas particulier la fonction d'onde entrante de

k

cet électron s'écrit sous la forme compacte suivante (Mott et al 1965):

,rn
y"G,7 ) = 1 2 r )-3 

/ 2 
"-7 

r( t + i r7 1eiî 
i, F,( -i r7,1,-i( tv + Ë.r y

Où les fonctions f et ,F, désignent respectivement la fonction

hypergéométrique confluante (Abramovich et al 1972) (le détail du

l'annexe A).

(1.s0)

gamma et la fonction

calcul est donné dans

1 8



Dans ce cas on peut également traiter le problème de diffrrsion par la méthode des ondes

partielles, en décomposant la fonction d'onde coulombienne 118,i 1 sous la forme suivante :

(1.s 1)

par définition, dans le cas d'un potentiel coulombien, I'onde régulière F/k,r) et irrégulière

Go( k,r ), solutions de l'équation (l .a1) ont la forme asymptotique suivante :

v. = .!o1l,ri i , io' 't F'(k'r) 
4.^(t )r,,^(t)- c ( 2r)t " ?- #t kr ""'\

F, o,-* sin( tv - rTtn( 2tr ) - ln " 
+ o, )z

G, =,-. cos(kr -r1tn(2kr)-llr* o,1.
z

Notons que le terme logarithmique présent dans I'expression asymptotique traduit la présence du

potentiel de longue portée, et o, porte le nom du déphasage coulombien qu'on définit par :

(r.s2)

(1.53)

o ,=a rg f (L+ l+ i r | ) .

L'intérêt du traitement de la diffusion par séparation des variables angulaires et radiales, n'offre

pas grand intérêt pour le traitement de la diffusion coulombienne, puisqu'on dispose d'une

solution analytique (1.50) exacte dont I'utilisation facilite les calculs de l'élément de transition,

contrairement à la méthode des ondes partielles qui converge très lentement.

1.6.1.3 : Cas d'un potentiel de distorsion

Contrairement au cas d'une diffusion dans un potentiel coulombien, la résolution de l'équation

de Schrôdinger d'une particule dans un potentiel radial quelconque, ne possède pas toujours une

solution analytique.

Reprenons l'équation (1.41) pour un potentiel radial de type :

U =U"+U"0 , (1.s5)

Ori la perturbation (Jcp qui s'ajoute au potentiel coulombien (J r, est le résultat d'une interaction

de courte portée entre chaque électron sortant et I'ion restant ù (N"-I) électtons. Au-delà

d'une certaine distance \r^it" dnnoyau, I'effet du potentiel U * devient quasiment nul, c'est le

potentiel coulombien U" qui domine. Ceci peut s'expliquer par le fait qu'à I'infini, la charge

vue par l'électron sortant est égale à la charge du noyau Z* moins celle des ( N" - // électrons.

(1.54)

r9



(1.56)

Aux grandes distances, le potentiel coulombien U 
" 

prédomine sur le potentiel à courte portée

U 
"o 0) et la barrière centrifug 

" 
ry;!. Par définition, la fonction X r( k,r ) s'écrit dans ce cas,

comme combinaison linéaire des fonctions coulombiennes régulière et inégulière (Landau 1974)

Xn(k,r) 
,+ 4[ Hf )(k,r) + e2i4 H(r*)(k,r)J, (1.57)

Où 4 est une constante de normalisation.

La fonction d'onde d'un électron dans le potentiel

coulombienne pure, mais par une onde distordue dont

l'équation de Schrôdinger :

la '  ,)  t((+r) --.  I
|  ̂ ,  +kz  - - '  -  : ^ "  -U( r ) l  Xn(k , r )  :0
Lor- r- J

U, n'est plus représentée par I'onde

Xr(k,r) sa fonction radiale solution de

(1.s8)

(1.5e)

additionné au

avec:

l a=oa+6n

n[x) 1k,r 1 = ,(+iot ) {F, tiG/; ,

La quantité /a, raprésente le déphasage total dû au potentiel U. Le terme 6,

déphasage coulombien 6r pw, est dû au potentiel Ucp.

En substituant (1.57) et (1.58) dans (1.59) on trouve:

X { k,, ),3*2ei6r (cos( 6n )Fr( k,r ) + sin( 6, )Gn( k,r ))

1.7 : Résolution numérique pour la fonction d'onderadiale

(1.60)

Comme nous I'avons dit précédemment, la détermination des fonctions radiales solutions de

l'équation de Schrôdinger (1.56) se fait numériquement en utilisant la méthode Fox-Godwin

(Schmid et al 1990). On commence par intégrer à partir d'un point r > 0 au voisinage de

I'origine, en respectant le comportement donné dans l'équation (1.60), ensuite on passe d'un

point à un autre jusqu'au point r = \i^ite, où ttt^u" est la distance à partir de laquelle le potentiel

à courte portée s'annule, et lapartie radiale Xr(k,r) prend la forme asymptotique habituelle

défrnie dans le cas d'un potentiel coulombien par les deux équations (1.52) et (1.53). Trois

étapes sont respectées : D'abord le choix judicieux de r = 0, la bonne détermination de r,,^u" et

en fin l'intégration propre de l'équation (1.56).



Le traitement numérique que nous avons utilisé, consiste à remplacer dans

terme par la définition de la dérivée seconde de X a( k,r ) qu'on notera ici par

,,, ,  X(r + h) + X(r - h) - 2X(r ) ,  , t(h2 
)

h '

L'équation s'écrit alors sous la forme :

X"+W(r )X(r ) =0

(1.56), le premier

X" , te lquc;

(r.62)

On obtient enfin, après quelques manipulations (voir annexe B), l'expression finale suivante :

(1 .61)

(r.6s)

X( r+h)=

h2
2X(r ) - X(r - h) -':-, 

r( 
10w( r )x( r ) +w(r + h)x(r - h))

h2
l + : - l 4 t ( r+h )
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(1.63)

cela on calcule le

(1.63) donnée par

(1.64)

Le comportement de X(r) au voisinage de I'origine permet de déduire les premières valeurs de

X(r), etpar itération on détermine X(r) sur tout le domaine [0,rn*rr|

Les fonctions radiales données par (1.63) ne sont pas nolmalisées, pour

coefficient de proportionnalité entre la forme asymptotique de la fonction

l'équation (1.60) et la fonction numérique pour des grandes valeurs de r :

X*u (r) = AXor-(r),r -+ æ (r è rMo*)

On obtient les fonctions radiales normalisées :

. .  I
t/Norm - - V

A Num 
- 

f ,n 
wum'

La méthode numérique des ondes partielles est moins efficace dans le cas d'un potentiel

purement coulombien, car le développement de l'amplitude en harmoniques sphériques

converge très lentement. Cependant, la résolution de l'équation de Schrôdinger se ramène à celle

d'une équation différentielle de Laplace, dont la solution est bien connue dans la théorie des

fonctions (équation (1.50)).

1.8 : Les fonctions radiales Q(k,r) I

Nous allons présenter pour des ondes partielles 0 et 1, les courbes des fonctions radiales

Fr(k,r ) solutions de l'équation de Schrôdinger obtenues dans le cadre de I'ionisation (e,2e) de

I'atome du lithium. Nous avons pris ici le potentiel (J,on (potentiel de distorsion de l'état final)

appliqué à l'équation (1.a1) pour déterminer la fonction radiale du continuum, que nous allons

calculer pour des énergies d'éjection de 5eV, 24.5 eV et 124.5 eV'

2 l



On remarque que potn L:0 (figure 1), où l'énergie centrifuge ne figure pas, la principale

difference qui existe entre les deux courbes en fonction de r, est due au déphasage à courte

portée.

Pour / ) 1, les deux fonctions radiales possèdent un comportement tout à fait similaire à la

fonction pour laquelle l.:I (figure 2), dans ce cas, l'examen des courbes montre que pour des

grandes valeurs propres du moment angulaire, les fonctions d'onde radiales tendent vers les

fonctions coulombiennes. Aux grandes énergies (figures 3 et 4) ces fonctions oscillent très

fortement, ce qui demande plus d'ondes partielles pour la convergence dans le calcul de

l'élément de transition.

o  2  4  .  ,  6  I  1 0
r  ( u .4 . ,

Figure I :Comparaison entre la fonction radiale distordue -DWBA- et la fonction radiale coulombienne -OC-

, représentant un électron éjecté d'énergie 5 eV,pour [. :0.

-DWBA
-----o.c

0  2  4  .  6  8  1 0r (u.4.,

X'igure 2 :Même condition que la figure 1, mais avec l, : I
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1,0

0,5

0 2 4 6 8 1 0
r (u.a)

Figure 3:Comparaison entre la fonction radiale distordue -DWBA- et la fonction radiale coloumbienne -

OC-représentant un électron éjecté d'énergie 24.5 eV,pour (' :0

0 2 4 6 8 1 0
r (u.a-)

Figure 4 :Comparaison entre la fonction radiale distordue -DWBA-, et la fonction radiale coulombienne-OC-

représentant un électron éjecté d'énergie 124.5 eV,pour I' :0.

1.8.1 : Détermination du déphasage

La perturbation supplémentaire due au potentiel à courte portée, consiste en un déphasage de

chaque onde partielle sortante. La détermination de cette quantité additionnelle 6t(E), se fait

numériquement après avoir intégré l'équation de Schrôdinger.
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Le comportement asymptotique de Xr(r) permet d'écrire:

Xr(r ) ,7-2ei6t 
(cos( 6r)Fr(k,r ) + sin( 6n )Gn(k,r ),

Xr(r -h) ) . .2"'ot (cos(6n)Fn(k,r -h)+ sin(6n)Gn(k,r - h),- 
r-+( r-h )

Où ft : r,,.,," / NB , et NB le nombre de points de I'intervalle. Le rapport des deux

(1.66) et (1.67) permet d'obtenir le déphasage:

ts6, = F{k,b-h)X{b)- F{k,b)X{b- h). 
A'ec b = r,,^..."  G{k,b-h)x{b)-G{k,b)x{b-h)

(1.66)

(r.67)

équations

( r .68)

Afin d'interpréter les courbes des fonctions radiales, nous présentons dans cette partie une

comparaison directe entre le déphasage coulombien et le déphasage dû au potentiel total, pour

une énergie d'éjection égale à 24.5 eV.

E":

24.5 eV

Déphasage

coulombien

or

Déphasage

total

/, = o,r 6,

Rapport

R:or / /n

L  =0 0.29905I 1.1 5 568 3.86451

l , = l -0.34 r 378 -0.266659 0.781127

0  - ' ) -0.698048 -0.692875 0.992590

{ ,=3 -0.941523 -0.941149 0.999602

(,  =4 -.12571 -1 . I 2569 0.999976

( .=5 -1.27367 -1.27367 0.999998

( .=6 -1.39724 -1.39724 L00000

On remarque d'après ce tableau, que le déphasage supplémentaire provenant des forces à courte

portée s'annule pour les grands moments angulaires lorsque le rapport R:or/ln égal à l.On

constate aussi que la probabilité de présence de l'électron près du noyau, là où I'effet de

distorsion est important, est quasiment nul pour des moments angulaires supérieurs à 2.

1.9 : Modèles 2C et3C

Après avoir déterminé la fonction d'onde d'un électron dans un potentiel radial, que nous avons

déterminé approximativement par Ia méthode 'DWIIA', nous allons passer brièvement dans



cette partie au problème de trois corps (double continuum + ion résiduel) rencontré dans l'état

final d'une ionisation (e,2e). Pour résoudre ce problème plusieurs modèles ont été proposés.

Dans le modèle (2C) (Najjari l997),la fonction d'onde décrivant les électrons émergeants dans

l'état final d'une ionisation (e,2e), est un produit entre deux fonctions d'onde coulombiennes

I"(k",rt) I,(k,rzl, une pour l'électron éjecté et l'autre pour l'élechon diffusé. Pour tenir

compte de la répulsion coulombienne entre les deux électrons, Brauner, Brigge et Klar (1989)

ont proposé une fonction d'onde conélée satisfaisant exactement les conditions asymptotiques,

elle s'écrit :

Y( 11,rt ) = I"( k",\ )7,( k,,rt )C( k",,\z )

î"( k",rr ) I,( k,rz ) représente la fonction d'onde du double continuum composé par l'électron

éjecté et l'électron diffusé en absence de leur interaction mutuelle. La troisième fonction

C( k",,r,, ) représente f interaction répulsive des deux électrons. Whelan et al (1994), Rouet et al

(1996) ont proposé un autre traitement simplifié de I'interaction post-collisionnel, en

introduisant le facteur N"" dit facteur de Gamow dans la normalisation de la section efficace :

(r.6e)

(1.70)

) t-(_

N"":r=2"1"F;4 -r)-'
lk- -k^l
I '

Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre la définition de la section efficace multiplement

differentielle d'une ionisation (e,2e) d'une cible atomique par impact électronique. Après avoir

défini le développement de Born, nous avons étudié le problème d'une particule dans un

potentiel radial quelconque, en utilisant la méthode des ondes partielles pour résoudre l'équation

de Schrôdinger coffespondante. Nous avons ensuite évoqué le problème à trois corps rencontré

dans l'état final d'une ionisation par impact électronique, et nous avons proposé notre approche

numérique conespondant aux potentiels radiaux distordus 'D'WBA' que nous allons appliquer

aux calculs de l'élément de transition, dans les prochains chapitres prévus à l'étude de la simple

ionisation du lithium atomique et moléculaire.
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Chapitre 2

Détermination des fonctions d'onde du système
collisionnel

2.1 : Introduction

Dans le chapitre précédent, nous avons exposé les outils théoriques de base nécessaires pour

déterminer les fonctions d'onde initiale et finale du continuum, dans le cas d'une ionisation

(e,Ze), et nous avons défini la section efficace mulitplement différentielle du processus

d'ionisation.

Nous allons nous intéresser dans ce chapitre à la détermination de la fonction d'onde totale,

décrivant le système électronique complet avant et après la collision. Pour cela, nous

commençons par I'antisymétrisation des fonctions d'onde susceptibles de décrire les systèmes

collisionnels à deux électrons, à trois électrons et à quatre électrons. Nous allons ensuite

examiner brièvement l'expression de l'élément de matrice de transition coffespondant à chacun

de ces systèmes.

2.2 : Fonction d'onde totale des systèmes collisionnels à plusieurs

électrons

Dans le cas d'un traitement non relativiste de I'ionisation par impact électronique des cibles

atomiques ou moléculaires, on fait face dans un premier temps au problème d'indiscemabilité

qui se pose entre les électrons du continuum et les différents électrons de l'état lié. Pour aborder

la construction des fonctions d'onde antisymétriques du système collisionnel, nous allons

considérer que ces électrons peuvent avoir des spins parallèles ou antiparallèles. La
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détermination de la fonction d'onde antisymétrique du système collisionnel est donnée à partir

des différents états de spins totaux. Ces états de spin construits sont fonctions propres aux

opérateurs 52 et 5".

2.2.1 : Système collisionnel à deux électrons

Considérons un système composé d'un électron incident de fonction Ii et une cible

d'hydrogène atomique de fonction g. Dans ce cas, le nombre quantique S peut prendre deux

valeurs 0 et 1, on a donc quatre combinaisons de spins possibles dans l'état initial : 11 , 1+ ,

Jî,  JJ
Les fonctions d'onde de spin total ,S:0 et ^S:1 représentant le système avant la collision, sont

données en terme de quatre déterminants de Slater suivants :
t - - t  |  - t  t -  |  |  |

w,l' w,l' lr'çl et w'l'

Où la barre qui figure sur les fonctions Ti et e correspond à un spin mr, -- -l / 2. Ainsi pour

l'état de spin total ( S:0, M:0 ) on peut écrire :

V,,(S =0,M - 0) =4flZ,rl-lr,rp
' (z

satisfaisant la relation

S tV , , (S :0 ,M=0 )=0 ,

SzVn (S=0 ,M  =0 )=0 .

V,

(2.r)

(2.2)

(2.3)

(2.4)

Pour S:1, trois états sont possibles :

W,r (S=I ,M=I )= l f ,q l ,

t { , r (S= l ,M - - l )=W,Al ,

t/,0( s = I,M - o) = 
rt f/,rl+lz,çll .

On peut définir de la même manière les fonctions d'onde correspondartt à l'état final d'une

ionisation (e,2e) de l'hydrogène atomique, où les deux électrons émergeants, le difhrsé et

l'éjecté, sont décrits par leurs fonctions d'onde respectives I" et I, .
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w7/s =o,M - o)=ftrlz,z"l-lz'7"1J '

wyz(S = l,M - l) =lz"z,l,

Vy:(S = I,M - -t) =W"7],

v 7/ s = t,M - o ) = 
ft lz,r,l-lz'7"11

Comme nous I'avons défini dans le premier chapitre, l'élément de transition Tn est relié à la

fonction d'onde de l'état initial et final du système,par la définition générale suivante :

7(s,M),(s'M') =<S,M\I/IS,,M,>=A 6y,7a,6s,s,, Q.6)

Nous désignons par,4 I'amplitude de diffusion dans le cas d'une transition entre l'état initial

lS,,M', et l'état final lS,U r. Cette égalité reste valable lorsqu'on exclut toute sorte

d'interaction dépendante du spin dans le potentiel d'interaction V entte l'électron incident et la

cible.

En utilisant l'équation (2.6), l'élément de matrice de transition qui correspond à l'état (S:1,

M:0),donné en fonction de V,lepotentiel d'interaction entre I'incident et I'atome d'hydrogène,

s'écrit :

Ts=1'M=0 =< tyr( 1,0)lrr, lw,( 1,0) > , (2'7)

Autrement écrit

rs=:'M=0 =).1Z,ft)2"(z)l-lr,(1)7"(2)llvÀlz{1)ç(z)l-lz,(1)rt(2)l>, (2'8)

Ce terme peut être déterminé sous forme de quatre tableaux :

<lZ, { t ) r "{ 
2 )lv rl\ { I )a( 2 )l > 7,(t)(p(2) -a(I)2,(2)

7,(t)2"(2) f 0

- .r"( I )7,( 2 ) 0 f

<17,{ t ) z "{ z )lr,lln( t )0 ( 2 )l > {{ 1)0( 2 ) -ç(t)zi(z)

7,(t)2"(2) 0' -g

- .T"( I )7,( 2 ) -g 0

(2.s)
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<lr,( 1)7"( z )lrt'llZ,f t )p( 2 )l> 7'(I)ç(2) -ç(I)7,(2)

r,( 1)7"( 2 ) 0 -g

-7"(t)2,(2) -g 0

<lr,( I )Z "( z lllr,llzt( t )O ( 2 )l > rt( 1)a( 2 ) -ç(t)2,(2)

r,(I)7,(2) f 0

-7"( t )r,(2 ) 0 f

où
f

f = 
JdFtdvtz,(t)r"(2)[h|.r,(1)ç(z), (2.e)

dit terme direct, dans lequel l'indice de l'électron incident est attribué à l'électron diffusé.

et

s= [n,afrz,(2)r"(1)[rt\r,(])q(2), (2.r0)

dit terme d'échange, dans lequel I'indice de l'électron incident est attribué à l'électron éjecté.

On détermine de la même manière les éléments de matrice qui correspondent aux autres états de

spin. On obtient pour l'état singulet (S:0, M":0)

Ts=o'M=o =. f  +  g.  (z . l l )

Pour l'état triplet S:1, on obtient :

T f= t 'u=_ f -g  M:1 , -1 ,0 . (2.r2)

Faisant la moyenne sur tous les états initiaux possibles :

lT^lt =I l lr,"t ' ' , l t .rA-7,Zrr t ; r ,  l ,  (2.r3)

et en utilisant la formule (2.6),1'expression finale de l'élément de transition est donnée par :

l ^ P  I , ^  t 2  3 t ^  t 2
Vr, l  =7l I  +81 *ZlI  -s l  .  (2.14)

30



2.2.2: Système collisionnel à trois électrons actifs

Considérons un système composé d'un électron incident de fonctioî .Ti(Ët) et une cible

d'hélium à deux électrons actifs de fonction epz .Le nombre quantique S peut prendre dans ce

cas, une seule valeur l/2, car les deux électrons de l'atome dans son état fondamental doivent

obligatoirement occuper une couche fermée, tout en respectant le principe d'exclusion de Pauli

(Cohen 1977,Landau et al 1974). Pour l'état initial, on obtient quatre combinaisons de spin

possibles données sous forme de déterminants de Slater suivants :

|  _  |  |  |  t _  -  I  l - -  |

lziçpzl, WiQrQzl, WiQrQzl et lrrQgzl, (2.rs)

Dans l'état initial, les deux fonctions d'onde antisymétriques qui correspondent à l'état de spin

total S:1/2 (Mr:1/2, Ms:-l/2) sont données par :

I  ( t  -  |  |  - r )
ty,( I / 2,1 / 2 ) = - \r,Apl-lr,q,çÀl

i z  
Qf t )

I  l t - ^ - - ^ r  r - - -= l ]ty,( I / 2,- I / 2 ) = E\7,ApA-lZiepzv
\ t z

On définit de la même manière les fonctions d'onde de l'état final d'une ionisation (e,2e) de

I'atome d'hélium, où les deux électrons émergeants, le diffusé et l'éjecté, sont décrit par leurs

fonctions d'onde respectives ï" et 7,. Ici deux états sont possibles, et chaque état peut être

écrit sous forme de deux combinaisons possibles :

Potx S:l/2, M r:1/2

I  ( '  - ,  |  - . r  t  ; t lt/j( I / 2,1 / 2 ) = -= ?l7,z"dl-lz,7"Ql-lr,z"0$,
46

I  (  - t  ,  - . , )
Vj( I / 2,t / 2 ) = T\r,r"dl-lz,7"dlJ,

",1 z

Potx S:1/2, M s:-l/2

(2.r7)

wj ( r / 2,- t / 2 ) = 
ft\z"z,o1 *lz"r,7l- zlz"7,7l\

wj ( r / 2,- r / 2 ) = ft\z,z"ol 
-lz,z"ol\

La fonction / représente l'électron de f ion résiduel.

3 1
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En respectant la propriété d'orthogonalité définie dans l'équation (2.6),le calcul de l'élément

T,:<lï,(1)7"(2)d(3)llr)lz,(t)o(2)q(3)l> où V, désigne le potentiel d'interaction entre

I'incident et la cible d'hélium. est déterminé en utilisant le tableau suivant :

où

f = tar,arrffist,(t).t"(2)/(s)fi/rJzi(t)çt(2)qz(3), (z.rs)

dit terme direct, dans lequel I'indice de l'électron incident est attribué à l'électron diffusé.

et

s = 
[æ,nrdist,( 2 ).t"( I )d( s )tv, J zi( ] )qt( 2 )qz( 3 ),

dit terme d'échange, dans lequel I'indice de l'électron incident est attribué à l'électron éjecté.

et finalement

n = 
[at,arrdv,7,( 3 )7"( 2 )ë( I ) tv, J Z,( I )ç,( 2 )çr( 3 ),

dit terme de 'capture', dans lequel I'indice de l'électron incident est attribué à I'un des électrons

liés de I'ion résiduel.

Les éléments de matrice qui correspondent aux autres états de spin totaux, sont déterminés de la

même manière que le terme précédent (Tr).

(2.20)

(2.2r)

Prenant la moyenne sur tous les états initiaux possibles :

lrrl' =1>lrt''''l' ,
'  (s,M )

T2 x!"o["ql]) - xf')ol').p!- , {z)ç{ t )* t r ) ,tz)çc)*tt) ,tr)*{r)*tz) _rrr)*{z)rrr)

,tt)7tz)qtr) f 0 0 0 0 -h

_rtt)7tr)4tz)0 f 0 -h 0

_rtz)7tt)6tr)0 0 f 0 -h 0

,tz)7tr)6tt) 0 -h 0 f 0 0

,t:)7{t)4tz) 0 -h 0 f 0

-rtr)7{z)qtt)-h 0 0 0 0 F
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on obtient enfin I'expression de l'élément de transition de I'ionisation simple d'hélium, qui est

donnée par :

,  , )  ( t  . .  ? .  . " ' l
l rnl '=l;Vf -s-hl" *; lg-hf | .I  J  I  

l Z '  Z  )

2.2.3: Système collisionnel à quatre électrons

En respectant le principe d'exclusion de

combinaisons possibles des quatre électrons

déterminants de Slater :

t - - r r - t l - l l

17'a p za :l'W g P za :l,W I P za sl,W iQ P zQ :1,
r  -  r l  l l - -  - l l - -  - l

W iA t e ze sl'W i9 t Q zQ sl4L iQ tQ zQ sl4T iQ I zQ tl,

(2.23)

Nous considérons maintenant un système à quatre électrons. A titre d'application nous étudions

le cas de I'ionisation simple de I'atome du lithium à trois électrons, par impact électronique

(objet d'étude du prochain chapitre). La fonction d'onde du système dans son état initial est une

combinaison de produits de fonctions d'onde, décrivant respectivement l'électron incident

h(8, ) et l'atome du lithium décrit par le produit de différents orbitales atomiques : ç, ft:1,2)

pour les électrons de la couche interne et es décrivant l'électron de valence. Le nombre

quantique ,S peut prendre dans ce cas, deux valeurs : 0 et 1 où deux électrons doivent

obligatoirement occuper une couche fermée 1s2 (S:0+ M r:0 et S:I à M r:0,-I,l).

Pauli (Cohen 1977, Landau et al 1974),

avant la collision, sont données par les

les

huit

A la valeur de spin total S:0, est attribuée une seule fonction d'onde (S:0, Mr:0), et àla

valeur de spin S:1, sont associées trois fonctions d'onde initiales à cause de trois états de spin

total possible ( M ,:1, -1, 0) (voir Annexe C ) :

v i { s = 0, M, - 0 ) = 
ft \Z,,t,O rç I - lZ,ç, ç rp,l - lz,ç,ç rq,l + lz,rt,e rQ tl\,

tliz(S = I,M, - I) =ft\z,,t,Orçl-lr,çtçzatl\,

vit(s = I,M, = 0) = 
ft\Z,r,Orçl-17,ç,prejl+lz,otrtzprl-lz,rp,çrçl\,

vie( S = i,M, ='-t ) = 
ft\Z,r,er4l-lZ,O,çrO)\.

(2.24)

J J

(2.2s)



Dans l'état final d'une ionisation (e,2e) de I'atome du lithium, nous sommes en présence d'un

système constitué de deux électrons, I'un diffi.rsé et I'autre éjecté, qu'on décrit respectivement par

leur fonction d'onde h(Ë,) et 7"(Ë"), et les deux élechons de f ion résiduel dans son état

fondamental qu'on décrit par le produit de leur fonction d'onde d'étatlié (dL* = hûz).Ici nous

obtenons aussi un état singulet auquel est attribuée une seule fonction d'onde ( M , = 0 ), et trn

état triplet composé de trois fonctions d'onde M s = 0 , -1, I :

vj { s = 0, M, - 0 ) = 
çL IZ, O, O, z "l 

- lr, ë, /, r "l 
- | r d, d rZ "l * | r, d, d rZ "l\,

vj 2( s = I,M, - I ) = 
çL\z,O,Orz"l-lz,Q,/,r"ll,

vj 3 ( s = I, M, - 0 ) = 
çL Ir, O, O, r "l 

- lZ, d, /, z "l * lr, ë, d rz "l 
- lr, d, d rz "l\,

vj4( s = t,M, - -I ) : ftlr,r,O,z"l-lz,O,O,z"ll (2.26)

On remarque que les valeurs de S supérieurs à / sont exclues : poru que S : 2 par exemple soit

possible, il faudrait qu'il existe une fonction propre de ,S, de valeur propre égale à 2, ce qui

n'est pas possible d'après le principe d'exclusion de Pauli (Cohen 1977,Landau et al 1974):

(Les deux électrons de la couche interne Is2 nepeuvent se trouver dans le même état individuel).

Pour déterminer l'élément de matrice de transition d'une ionisation simple (e,Ze) de I'atome du

lithium, définit par la relation :

lrnl' =1,gyi'''l' , (2.27)

nous allons procéder de la même manière que précédemment en utilisant des tableaux pour

écrire explicitement les déterminants de Slater, et déduire les différents éléments tout en

respectant la loi de conservation de spin imposée par l'équation (2.6). Nous présentons pour

l'état de spin (S:0, M  t : 0 ) , le calcul du terme

.17,{t)2"{z)dt(s)dz(alllrtrll7,1t1at(2)az(3)qs(a)l>, qui dépend de v, le potentiel

d'interaction entre l'électron incident et le lithium. où nous allons utiliser le tableau suivant :
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L'expression finale de l'élément de transition dans le cadre de Born I, est obtenue en remplaçant

les differentes fonctions des équations (2.25) et (2.26) dans l'expression donnée par l'équation

(2.r3):

r  1 2  ( 2 .  , )  l .  . , . . |

l r r l '  = l , l f t  + 92 +h] -  f2 -  gt  -h2l '  +, l f t  *  gt  + 2h3- f2 -  92 -hI -h2l '  l ,  e.z8)' r '  
1 4 '  4 ,  , )

où

lf t+ gt+2h3- f 2 - g2-hI -h212 représente I'amplitude de diffirsion qui correspond àl'état

singulet de spin total ,S:0, et lft+gZ+hI-f2-Sl-h2l'I 'amplitude de diffrrsion qui

correspond àl'état triplet de spin total,S:1.

Avec fI et /2 représentant le premier et le deuxième termes directs, dans lesquels f indice de

l'électron incident est attribué au diffusé.

fr(È,,Ë")= lnon,arrairxilË,,i0)zî(E",ir)di,*{i,,ir)[v,Jz,(E,,vo)ç,(i,)pr(vz)ps7r),

f2(Ë,,È")= lnon,nrdirni1E,,vo)zI(8",i,)ëi,*(ir,ir)[vrJr,(E,,vo)çr(it)çz(ir)pt7:).
(2.2e)

Les termes d'échange gl et 92 sont donnés par :

g11Ë,,8,1= f t(Ë",8,),

92ç8,,8")= f 2(8",8,), (2.30)

hI, h2 et h3 conespond aux termes de "capture", dans lesquels f indice de l'électron incident

est attribué à I'un des électrons de f ion résiduel.

hI(8,,8")= [noar,nrdirfi1Ë,,7r)zi(8",v,)/i,*Go,ïr)fvrJr,(E,,io)q,(i,)qz(iz)çs7s),

h2(8,,8") = hI(Ë",E,), (2.3r)

et finalement

hs1L,,E"1= [noar,drrdirTilË,,ir).rIG",i,)Or,*{ro,lr)[vrJr,(Ë,,i0)ç,G,)qr(vz)çs7s).
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2.2.4: Fonctions d'onde dans le cas d'une double ionisation d'un système à trois

électrons actifs

Dans le cas d'une double ionisation (e,3e) de I'atome du lithium à trois électrons actifs, par

impact électronique,l'étatinitial du système est représenté par la fonction d'onde totale donnée

précédemment par l'équation (2.25), qui est un produit antisymétrisé entre la fonction d'onde de

l'électron incident et ceux de l'atome du lithium dans son état fondamental. L'état final est

composé d'un électron diffusé décrit par la fonction 1,, de deux électrons éjectés décrits

respectivement par les fonctions 6er, I"z et d'un électron dans l'état liê décrit par la fonction

d t .

Le nombre quantique S peut prendre dans ce cas trois valeurs possibles S:0 ^S:1 et ,S:2. Dans

un traitement non relativiste, la loi de conservation de spin total ne permet pas aux états de spin

^S > 1 de contribuer à la définition de l'élément de matrice de transition, car ces états de spin >1

ne figurent pas dans l'état initial à cause de la couche fermée (t!) du lithium. Nous présentons

donc les fonctions d'états qui correspondent uniquement à l'état de spin S:0, et S:1.

Yf r(S =0,Ms

Yf 2(S = I,Ms

Yt'3(S - l,Ms

Yl'4(S = l,Ms

(2.33)

r | 4z sz"fl ,zdÀ -17, r,,7,,ë,1 -17, r",z",d,l l
= U ) = . 7 {  - r  ,  - , l t

J n l- lï rz ",2 " rd,l - lr rz ", z " r/,1 * 2lr, r,,7 " rû'l)

t llz rz,, z,rë,1 *lz, r",z"rd,l +17 s z"t"zdtl I- Q ) = - - p \  - ,  ,  - , 1 ,

Jt L- lr rZ ",7 " rë,1 - lz rz ", z, të,1 - lr' z ",7 " td,l)

-- I ) = 
fi blz r r, î ", ë tl - lt, z ",7, rd,| - lz 17, r ", û tl -lr r, ",, ", A,l\,

- - r ) = 
h \z rz ",z,,dl * lz rz ", z " rël * lz, z ",7 ",ûl 

- slz rZ ",7 ",dl\.

L'élément de matrice de transition est donné par I'expression suivante :

l, nl' = ){lrf 
' l' +lrgt't tl' +lrgt'o tl' *lrï' -',1' 

},
(2.34)

Les éléments de matrice de transition qui correspondent à chaque état de spin total, sont obtenus

en utilisant le même traitement que dans le cas de la simple ionisation.



Conclusion

En admettant la conservation de spin total dans le processus d'ionisation par impact

électronique, nous avons obtenu dans ce chapitre les différentes expressions générales de

l'élément de transition concemant des systèmes collisionnels à deux, trois et à quatre électrons

en termes des éléments de transitions de base dans lesquels toutes les possibilités d'échange sont

prises en compte.
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Chapitre 3

L'étude de l'ionisation simple d'un système à trois
électrons actifs : Application au lithium

3.1 : Introduction

Après avoir présenté, dans les chapitres précédents, notre approche pour la détermination des

fonctions d'onde décrivant un électron dans un potentiel radial et les différents termes de la

matrice de transition d'un processus d'ionisation (e,2e) d'un système collisionnel à quatre

électrons, nous passons dans le présent chapitre à la détermination de la section effrcace d'un tel

processus. Notre objectif principal est d'étudier le mécanisme d'ionisation d'un tel système en

introduisant, pow la première fois, les differents termes d'échange, qui sont dus à la présence

des électrons du cæur. Nous présentons ensuite des résultats théoriques que nous comparons à

des résultats des calculs théoriques récents, ainsi qu'à des résultats des mesures expérimentales

de la section efficace triplement differentielle et du paramètre d'asymétrie.

3.2: Processus (e,2e) aux faibles énergies d'incidence

L'ionisation d'une cible atomique par impact électronique, conduit à un état final composé de

deux électrons libres dans le champ d'un ion résiduel. Les modèles quantiques utilisés

couramment pour décrire ce processus (e,2e) aux faibles énergies, sont actuellement incapables

de décrire correctement l'électron incident et de tenir compte des différentes interactions existant

entre les trois particules chargées dans l'état final. Dans le modèle (2C) (Najjari 1997) cité dans

le premier chapitre, par exemple, seules les interactions coulombiennes individuelles des deux

électrons avec I'ion sont prises en compte. Le modèle proposé par Brauner et al (1989), apporte

une corïection classique aux résultats du modèle (2C), en introduisant une troisième fonction

hypergéométrique dans la description du double continuum. Cependant, ces deux modèles



s'avèrent insuffisants au cas d'impact par électron à faible énergie dans la mesure où ils utilisent

une fonction d'onde plane pour décrire l'électron incident. Le traitement que nous proposons

dans cette section est basé sur le développement en ondes partielles (Landau et al 1974) (voir

chapitre 1). Contrairement aux autres modèles où les interactions sont coulombiennes à toutes

distances, nous utilisons ici l'approche des ondes distordues pour décrire les électrons incident,

éjecté et diffusé d'une simple ionisation de I'atome du lithium par impact électronique.

3.3 : Ionisation (e,2e) du lithium atomique à trois électrons actifs

L'étude d'ionisation (e,2e) d'une cible atomique ou moléculaire, devient d'autant plus complexe

que le nombre des électrons de la cible est important. Le lithium atomique est l'un des systèmes

les plus simples après I'hélium et I'hydrogène, il est constitué d'un noyau de charge Z* :3 et

de trois électrons repartis sur deux couches différentes, une couche fermée 1s2 et une couche de

valence occupée par un seul électron.

3.3.1 : Section efficace triplement differentielle

Nous avons vu dans les chapitres précédents, que la section efficace triplement différentielle

d'un processus de simple ionisation par impact électronique (e,2e), associée à la réaction :

e(Eo,k) + Li (Is22s) + e(E,k) + e(E,,k)+Li* (Is2)

est donnée par I'expression suivante :

d3 = ( 2z )a W"çlr" ..1'
d{)"dQrdE, 

\ -'- / 
4k, Ltl'u 'vl

v correspond aux quatre valeurs du spin total du système :

(S=0 ,Mr=0 )

et

(S= l ,Mr=1 )

(S= l ,Mr=0 )

(S = l,M, - -I)

(3 .1 )

(3.2)

Pour l'état singulet

Pour l'état triplet

Dans un traitement non relativiste, le spin total de notre système collisionnel composé de quatre

électrons, est conservé. C'est-à-dire que potJr vi + vr,l'élément de transition est égal à zéro.
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Cette orthogonalité est obtenue en négligeant les interactions relativistes, dues aux spins, entre

l'électron incident et la cible.

3.3.2: Détermination de l'élément de transition :

Dans l'approximation des ondes distordues, l'élément de transition entre un état initial Xj lui

décrit l'état du système avantlacollision et un état final Xj qui décrit le système total après la

collision est donné par (Joachain 1983):

rn = (x;lv(rs,r61,rs2,rst ) -U o,o*"(ro )X:1, (3'3)

Où r0 et roi représentent respectivement les distances entre l'électron incident, les trois

électrons atomiques et le noyau pris ici comme origine des coordonnées. On désigne par Xi et

Xj les deux fonctions d'onde initiale et finale du système collisionnel (voir chapitre I). Uo,o 
"

(défini plus loin dans l'équation 3.11) représente le potentiel de distorsion de l'état initial, et V

représente le potentiel d'interaction entre le projectile et l'atome du lithium (à trois électrons

actifs). Dans le but d'étudier le processus (e,2e) du lithium atomique, plusieurs formes de ce

potentiel ont été proposées, Hafid et al. (1994) I'ont remplacé par un potentiel modèle de

Klapisch (Klapisch l97l), ou Gupta S et al. (1999) ont adopté I'approximation du cæur gelé

pour le même objectif.

Le traitement que nous proposons dans cette étude, consiste à considérer la description complète

du potentiel d'interaction V, en tenant compte de toutes les interactions coulombiennes entre

l'électron incident et la cible du lithium à trois électrons.

V ( ro,ro,,ror,ros ) = 
- Z N * -!- * J- * J-,

ro rol ro2 ro3

d3) = Q"Y 
*blt, 

* 92 + hI - f 2 - gI - h2l2

(3.4)

Nous avons montré dans le chapitre 2, qu'en remplaçant les fonctions X,l et Xj par leurs

expressions données par (2.25) et (2.26) dans l'équation (3.3), nous obtenons la forme finale de

la section efficace triplement différentielle :

+l7t + g1 + 2h3 - f 2 - 92 - ht - nzl'\ O.s>

Où les énergies ki,k" et k, représentent respectivement la quantité de mouvement de l'électron

incident, êjectéet diffusé.
4 l



Nous définissons ici 7r, .7, at 7" les fonctions d'onde du continuum monoélectronique qui

correspondent respectivement aux électrons incident, diffrrsé et éjecté et par

gç(11,r2,ry) = et(ry)ez(rz)çs(rs) et /tit(ry,r2) les fonctions d'onde respectives du lithium

cible et de son ion résiduel.

fI etp représentent les premier et deuxième termes directs, dans lesquels f indice de l'électron

incident est attribué à l'électron diffusé.

f I(Ë,,Ë") = 
laron,anrarrTilË,,r0)zIi",vr)dr,*(i,,vr)[v 

-uo,o."J z,(E,,io)e,Gt)çz(vz)a:(is)
yz6E,,Ë"1= [arom,nrdirTilË,,v0)zI(8",i,)Qi,*(ir,vr)[v-uo,o^"Jr,(Ë,,v0)e,Gt)çz7z)as(is)

(3.6)

Les termes d'échange gI et 92 sont donnés par

g11Ë,,8") = f I(i,",E,)

gz1E,,E"1= f 2(8",8,)

Où hl, h2 et ft3 correspond aux termes de "capture",

incident est attribué à I'un des électrons de I'ion résiduel.

hI(8,,8")= [a4di,airdir^i1Ë,,vr)zI(Ë",î,)di,*(vo,lr)[v-uo,o-"Jï,(Ë,,i0)e,Gt)qz7z)qs(i:)
h2(k,,k") = hI(k",k,)

(3.7)

dans lesquels l'indice de l'électron

(3.8)

et finalement

w(8,,Ë") = ldiofrdvrdirhi1E,,v, )ri(8",i, )dr,,(io,i, )[v -u *o^"J r,1È,,v01q,1i, )qr(v, )çr(i, )

(3.e)
En pratique ces trois derniers termes sont négligeables dans tous les domaines énergétiques.

Il est intéressant de noter ici, que lorsqu'on néglige la contribution des

comme dans le cas de l'approximation du cceur gelé ou dans le cas d'un

I'expression de la section efficace (l'équation 3.5) se réduit à l'expression

dans le cas d'une ionisation (e,2e) d'une cible à un électron actif.

é3) =(t"y*blf ,-srl '*lf t*r4'l
4k, '

électrons internes,

potentiel modèle,

habituelle connue

(3 .10)
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3.3.3 : Détermination de la fonction monoélectronique du continuum

Après avoir définit les différents termes d'échange possibles dans l'élément de transition de

(e,Ze) du lithium à trois électrons actifs, nous passons maintenant à la détermination approchée

des fonctions d'onde du continuum et de l'état lié du système avant et après la collision.

3.3.3.1 : Etat initial du système

Dans l'état initial de f ionisation (e,2e) de Li,le potentiel de distorsioî U,o 
" 

de l'onde incidente

est donné cornme valeur moyenne de I'interaction électrostatique entre I'incident et le lithium

atomique à trois électrons actifs :

U o,o*"(, ) = (er,( 1,2,3 )lV ( ro,rot,ror,ros )lqr,( 1,t 3 )) ,

e,,( I ,2,3 ) est la fonction d'onde représentant le lithium dans son état fondamental

(3 .11)

0,0

-0,5

a  -1 ,0
j

E -r,s

-2,O

-2,5

_0.u

4

r (u.a.)

Figure A : Variation dv r(Jro." en fonction de la distance r donnée en (u.a-)

Nous représentons sur la figure (A), la variation avec r de la charge du potentiel de distorsion

rUoto^", dans laquelle se déplace l'électron incident avant de heurter la cible du lithium. On

remarque qu'à I'infini (pour r ) rti^i,",), I'allure de la courbe tend vers 0. Dans cette région, la

charge vue par l'électron incident est proportionnelle à la charge positive du noyau moins la

charge négative des électrons atomiques, et que ce potentiel de distorsion dans la voie d'entrée

joue un rôle de moins en moins important lorsque l'énergie cinétique du projectile augmente.

Alors que près de I'atome, quand r tend vers zéro, l'électron entrant ne voit que la charge du

noyau qui est égale à 3, en ignorant complètement la charge des électrons atomiques.

o

r..
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3.3.3.1.1 : Fonction radiale de l'électron incident

L'état initial du système collisionnel est composé d'un électron incident et de I'atome cible à

trois électrons. Soit Xi la fonction d'onde qui correspond à cet état (équ (1.32)) et qui obéit à

l'équation suivante :

(E-Kowne)xi =o

On définit I'hamiltonien KDWBA qui décrit l'énergie cinétique, I'attraction électron-noyau ainsi

que le potentiel de distorsion Uo,o*"(ro) del'êtat initial par (équ (1.28)) :

(3.r2)

KDITBA =K+U*o^"(ro)

avec

ç-72 t nt, Z^, I I I
K  : - v i n c i - I f ! + , ,  ) + - + - T _

2 ai=t 2 r j '  r tz r ,  rz3

donnée en ondes partielles par :

.î, ( 8,, io ) = 
#L F, ̂ p__,:,, "' 

o 
" 

F',@ ri,, ̂, 1 rc, yn,, ^, ( îo )

sulvante :

0 -

F4,(4,rs) È sin(kirs -++ ù, )' r-+æ Z

6r, est le déphasage créé par le potentiel de distorsion de l'état initial Uoo^".

3.3.3.2:Etat final du système

(J,o,( ro ) = (ë,,* f n,r, lfu . 
*. |lO,- 

( r,,r, ))

(3.r3)

(3.r4)

La fonction d'onde de l'électron incident est décrite par une onde distordue 7,18,,V01, elle est

(3 .15)

Fa,(kt,rs) est la fonction radiale solution de l'équation de Schrôdinger (équ (1.41) chl) qui

correspond à l'électron incident d'impulsion f, et qui doit obéir à la forme asymptotique

Dans l'état final, les deux électrons sortants, l'éjecté et le diffusé, sont en présence d'un

potentiel U,on créé par l'ion résiduel. Ce potentiel de distorsion est représenté coûlme étartla

moyerute des interactions entre l'électron sortant et I'ion résiduel Li* à deux électrons actifs.

(3.16)
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Où r, représente le module du vecteur position de l'électron émergeant 
"t /,,*( 1,2 ) la fonction

d'onde de l'ion Li- dans son état fondamental.

2  1 . . .
r (ua.)

Figure B : Variation du rU,o. en fonction de la distance r donnée en (u.a.)

Nous présentons sur la figure (B) la variation de rU,on en fonction de r. Nous remarquons qu'à

I'origine la charge tend vers -3 (Ia charge du noyau Zr:3). A I'infini, l'électron sortant voit une

charge proportionnelle à la charge du noyau moins celle des deux électrons liés, et rU,or(r)

tend vers -1. Nous constatons donc que le potentiel n'est waiment coulombien qu'aux grandes

distances ( r ) r,,^u").

Dans l'état final de la simple ionisation du lithium atomique, le système est composé de deux

électrons, d'un électron éjecté de vecteur Ë" supposé d'indice 3, et d'un électron diffrrsé de

vecteur f" d'indice 0, en présence d'un potentiel (J,oo de f ion résiduel. Nous avons donc à

résoudre l'équation de Schrôdinger suivante :

f . rZv2  I

l -+ -+-un,(ro)-uion(ry)-Elw(vo,vj)=0 (3.18)
L""J

Notons qu'à ce stade, nous avons négligé la répulsion électrostatique entre les électrons sortants,

et nous désignons par E l'énergie correspondante à ces deux électrons.

ç2 ç2
c =?+\ (3.1e)

22

L'absence de répulsion entre les deux électrons, nous permet de séparer l'équation de

Schrôdinger en deux équations, une pour chaque électron :

E - z
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Avec i: 0,3 et a: e,s les indices qui correspondent aux électrons éjecté et diffirsé.

3.3.3.2.1 : Fonctions radiales des électrons éjecté et diffusé

Pour définir la fonction d'onde des deux électrons dans l'état final, nous écrivons la solution de

l'équation (3.18), approximativement par le produit de fonctions d'onde de chacun des électrons

émergeants , h(Ë",4 ) pour l'éjectê et 7r(Ër,îs ) povr le diffusé :

| ++ k2. -u,.,(,,)fr'(Èo,i,) = o

V(Vo,is ) = I"(E",Vs )I,( E,,Vo )

ott 7(Ë,i 1 est donnée par

.î(8,7 )= :!2,,î f/"'2, 4(-k'r) ri,.1tcyn,^1t1
(2r)"' îo;u kr

Fr(k,r/ représente la fonction radiale qui possède la forme asymptotique suivante :

Ft(k,, ),1,*sin(kr -+ r1h( 2kr ) + on + 6n )

(3.20)

(3.2r)

(3.22)

(3.23)

Elle est solution de l'équation radiale (équ (1.a1) chl ) pour un potentiel de distorsion

U:Ur{r). ln représente le déphasage qui caractérise la modification du comportement

asymptotique de la fonction d'onde due à I'effet de distorsion, il est donné par la somme d'un

déphasage oo dî à l'interaction de type coulombienne et un déphasage 6n qui provient de la

modification apportée par le potentiel à courte portée.

3.3.3.2.2: Correction de la répulsion entre les deux électrons

Nous avons cité dans le premier chapitre, quelques approches théoriques pour résoudre

approximativement le problème à trois corps rencontré dans l'état final d'une collision (e,2e)

d'une cible par impact électronique. On note que le développement en ondes partielles de la

fonction d'onde corrélée pour le double continuum de type 3C (Brauner et al 1989), s'avère long

et difficile à cause de la présence d'une troisième fonction hypergéométrique confluante, dont

I'argument fait intervenir le terme ro, dtt à la corrélation entre les deux électrons sortants. Nous

allons nous contenter dans ce travail d'une approche qui assure la validité des conditions

asymptotiques, sans recourir au terme supplémentaire de la fonction 3C. Nous allons introduire



la charge effective dynamique dans la fonction radiale Fn 
, 

( k, ,ri ) qui dépendra des impulsions

des deux électrons sortants, et que nous déterminons en appliquant la condition de Peterkop

(1962) entre la charge effective Z" del'électron éjecté et celle de l'électron diffusé Z, :

z.  z"  Z*  .2*  I-+-=-+-- i -=------= r  Q,24)
k, k" k, k" w, - k"l

qui rend le produit des deux ondes asymptotiquement exacte. En 1973, M. Schulz et al ont

proposé la solution suivante :

(3.2s)Zi = Zu - 4(Et,Ëj )

- - k,(k? -!U 
e.26)/ (k i ,k i )==f t ,  i+ i=e,s

lki - kil

Ici Z * représente la charge du noyau de la cible.

L'équation (3.24) de Peterkop est résolue en introduisant

4(Ë",8,) et /,(È,,Ë"):

2"18",Ê,1= z,(È,,8"5

la solution de symétrie suivante sur

(3.27)

La solution (3.25) satisfait toutes les conditions asymptotiques physiquement convenables. Ainsi

dans le cas limite 
"O lO,l tt l4l, on obtient la solution qui correspond bien à la situation

physique où la charge de l'électron éjecté fait un écran total à l'électron diffusé.

Z"(k",kr) = Zy

z,(8, ,8")=zu- l

4, i = e,s est introduit dans le potentiel de distorsion U,on

(3.28)

de l'état final sous la fonne

survante :

I  l - (ZN-4 ) , 1  I  |  \
uio,=\Ors(rr,rz4-=7* 

r* _ldr,.(ry,r2)) 
Q.29)

Le potentiel de distorsion est donné ici dans le cas d'un ion résiduel Li* à deux électrons.

3.3.3.4: Choix de la fonction d'onde de l'état lié

Dans le calcul de l'élément de transition qui correspond à I'ionisation (e,2e) de I'atome

lithium par impact électronique, nous avons utilisé des fonctions d'onde Hartree-Fock

du

de



Clementi Roetti (1974) dans la description de la cible et de son ion résiduel. Elles sont données

respectivement pour Li et Li* par :

gr,(r,,rr,r, ) = gr(ry )ez(rz )es(rs )

dr,. ( r,,r, ) = /,( r, )dr( r, )

où

eo = Rli(r)Yr,u(g,d) @:1,2,3)

h = Rft. (r)Y1,y(o,l) (b:1,2)

Pour l'état fondamental (L:0, M:0) ces fonctions

suivant :

(3.30)

(3 .31)

(3.32)

(3.33)

radiales sont données par le développement

n ! ' ( r )= lc , rne-o , '  n=0  s i  i<2 ,  n= l  s i  i>2
i=1

. 4
ntt' (r) = ia,r-!| ç.2+y

j= t  
-

I
et Yo' = +

\l lrT

Lesparamètres Ç, a,, B, et p, sontdonnésdansletableaudeClementiRoetti (1974).

3.3.3.5 : Calcul du terme direct fl de SEDT

Nous développons ici le calcul du premier terme direct fl. Pour cela nous présentons l'électron

incident de vecteur Ei par la fonction fi(Ei,ïo), l'électron diffusé de vecteur d'onde Ë, par

h(E*Vo ) et l'éjecté, de vecteur d'onde Ë", p* ï"(E",Vt ) .

L'amplitude de diffusion s'écrit

f  I  =(dr,.(11,r2)xr(E*io)7"(Ë",7,) lv(rs,ro,,ror,ros)-uo,o^"(r0)lz,(Ë,,70)oL,(11,r2,r j))

(3 .35)

Où I'indice de l'électron incident (0) est attribué à l'électron difhrsé et I'indice (3) de l'électron

de valence est attribué à l'électron éjecté.

f r(Ë,,8" ) : [æoalrzl(Ë,,t0 )rI( 8",r, 1 swl ro,rs )J ri(vo )as(i: )

où
P

W( ro,r, ) = ld\dî2{,(i, )ûr(i, ) tV - U o,o*"J e,(4 )qz(iz )
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En remplaçant (voir ailtexe D ) chaque fonction par son expression donnée précédemment, nous

obtenons pow fl,l'expression finale suivante :

/ '  ,% .o  .o  ( .e  ( i+ ( ' ,

7t18,,8"1=t#:tt I t (i)-("-('+ti"
KiKeK s t 1 --Ol. 

"=o 
^"=-t 

" 
t ,  =lt  i  - l  

" l

Avec

fr,t, (-z NI 1 + I2(ro )6r",0 lr,rr"(k",r, )qr(r, )dr,
0

4: ,n ,=6t i+6t " t6 t ,

,t: n, -(@#ftA, (; n ;' t(; !;"';")
4:,n,=l*n,r'otffi'o

., ;!L,, 
". 

J, " 
( k 

", h he t ( r, ) dr 1

(3.37)

Z *:3 désigne le noyau atomique du lithium. It, 12 sont définit dans l'annexe D.
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3.4 : Résultats et discussion

Comme nous l'avons précisé dans le chapitre 1, la section efficace triplement differentielle est

déterminée expérimentalement en détectant par la technique de coihcidence les deux électrons,

diffusé et éjecté, issus de la même collision ionisante. Les directions sont définies

respectivement par les angles polaires e,, e" ainsi que par l'angle azimtîal relatif aux deux

électrons é:mis I = d" - ë, , le plan d'incidence étant défini par les directions de f impulsion de

l'électron incident et de celle de l'électron difflrsé.

On distingue la géométrie coplanaire dans laquelle / = 0, et la non coplanaire dans laquelle

Ô * 0 .La géométrie est dite symétrique lorsque les valeurs des énergies et des angles polaires

des deux électrons émergeants sont égales et la vaiation de la section efficace est étudiée en

fonction de 0 = 0" - -0,. En géométrie coplanaire asymétrique, la variation de la section

efficace est étudiée habituellement en terme de I'angle 0",1'angle 0, étant fixé, l'énergie de

l'électron diffusé est alors généralement beaucoup plus grande que celle de l'électron éjecté

E, )) 8".

Dans le but de vérifier notre procédure des ondes partielles, nous avons comparé tout d'abord les

résultats obtenus par notre approche, pour le cas d'un potentiel coulombien, à ceux obtenus pour

les mêmes conditions par la méthode analytique en employant l'intégrale de Nordsieck (1954) et

Lewis (1956).

- 1

o

' Méthode analytique
- Méthode des ondes partielles

E= 250 eV, E.:5 eV
e.:9.

0,'t

0,01
108 144 180 216

0 (dee)

Figure I : Variation de la section efficace triplement différentielle de I'ionisation (e,2e) du lithium en fonction

de l'angle de l'électron éjecté
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Sur la figure (1), nous montrons ces deux résultats de SEDT de (e,Ze) du lithium, qui coïncident

pour le cas d'une énergie d'incidence égale à 250 eV et l'énergie de l'électron éjecté égale à

5eV , avec un angle de diffusion fixé à 9".

Dans ce qui suit, nous allons en premier lieu étudier les effets de differents termes d'échange

dans la contribution au processus d'ionisation (e,2e) du lithium. Pour cela nous allons explorer

un domaine d'énergie d'incidence allant de quelques centaines d'eV à quelques KeV par des

approches appropriées à chaque domaine. Aux hautes énergies, le processus d'ionisation est

décrit par la première approximation de Born, en utilisant le modèle (2C) (Najjari 1997) pour

décrire le double continuum dans l'état final. Nous étudierons dans un premier lieu, la variation

de la section efficace triplement différentielle qui correspond à la contribution des deux termes

directs fl et/2, en évaluant leur ordre d'importance independamment des autres termes. Nous

allons ainsi comparer nos résultats obtenus en utilisant notre approche à quatre électrons avec

ceux obtenus en utilisant I'approximation du cæur gelé ou par un potentiel modèle de Klapisch

(re7r).

Nous allons ensuite, étudier I'ionisation aux faibles valeurs d'énergies d'incidences (x 200 eV)

où nous allons appliquer notre modèle basé sur l'approximation 'DWEIA', dont les résultats sur

I'atome Li seront comparés à ceux obtenus par Zhang et al (1992), ainsi qu'avec les résultats

expérimentaux de Frost et al (1990). Nous allons également présenter dans le même domaine

d'énergie, les résultats du paramètre d'asymétrie associé à la section efficace triplement

différentielle de f ionisation de la cible du lithium initialement polarisée, par impact des

électrons incidents également polarisés, dans une géométrie coplanaire symétrique et

asymétrique que nous allons comparer avec les expériences de Baun et al (1992) ainsi qu'avec

des résultats obtenus récemment par Streun et al (1998 et 1999).

3.4.1 : Ordre d'importance des différents termes d'échange

Dans cette première partie, nous allons présenter le calcul de la section efficace triplement

differentielle de I'ionisation (e,2e) du lithium. Afin de justifier notre approche à quatre électrons,

nous allons étudier ce processus d'ionisation pour des situations où la contribution des termesp,

92 n'estpas négligeable par rapport à la contribution des termes habituels fI et g1. Pour cela

nous présentons d'abord sur la figure (2a) et (2b),lacontribution des termes directs/ etp dans

5 1



la section efficace triplement différentielle, en fonction de I'angle d'éjection dans une

géométrique coplanaire asymétrique.

6̂
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tr'igure 2 : Variation de la section efficace ̂ lED? coplanaire de I'ionisation simple du lithium en fonction de

I'angle d'éjection 0" etl'angle de diffusion, 0r. @) représente.ifl et (b) représente fl.
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Sur les figures (2a et2b), nous présentons la variation de SEDT qui correspond à la contribution

des termes directs respectifs fl et /2, dans une géométrie asymétrique avec des énergies

d'incidence de 250 eV, etd'éjection de 5 eV,l'angle de diffusion est fixé à 0, = 9o . Sur la figure

(2a),la variation de SEDT lait apparaître deux pics importants : le premier est trouvé dans la

direction du moment du transfert E = Ë,- [, est appelé pic binaire, prévenant de la collision

entre l'électron incident et la cible, un second pic d'amplitude correspond à la direction opposée

et qui disparaît avec l'augmentation de I'angle de diffusion, appelé pic de recul.

L'étude systématique de I'influence de différents termes d'échange qui correspondent à la

contribution des électrons intemes/2,g2, hI, h2 et h3 défims par les équations (3.6,3.7,3.8 et

3.9) sur la section efficace triplement différentielle, pour un domaine d'énergie d'incidence varie

entre 50 eV et 5 KeV, prouve que les termes de "capture" hI, h2 et ft3 sont toujours

négligeables même pour des énergies d'incidence faibles, comme nous I'avons testé pow 50 eV.

D'autre part les termes J2 et 92 sont négligeables seulement pour des énergies d'incidence très

élevées ainsi que pour des petits angles de diffusion. Ceci semble raisonnable, car le paramètre

d'impact dans ces deux cas étant grand, l'électron incident interagit de préférence avec l'électron

de valence.

pour montrer I'importance de ces effets d'échange, nous présentons sur les figures (3a,3b,3c) la

variation de la section efficace triplement différentielle avec I'angle d'éjection obtenue pour des

énergies d'incidence et d'éjection respectivement égales à 250 eV et 5 eV, par les trois méthodes

suivantes : premièrement, par notre méthode qui décrit correctement le lithium à trois électrons

actifs, deuxièmement par une approximation du cæur gelé où l'électron incident voit seulement

l'électron de valence et le noyau avec une charge Z":1, et troisièmement pil une approche où

le cæur est décrit par un potentiel modèle proposé par Klapisch (1971).
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Figure 3 : Variation de la section efficace triplement différentielle obtenue par les trois méthodes en fonction

de I'angle d'éjection, pour des énergies E,=250 eV, E 
"=5 

eV etpour des angles de diffusion (a) :0" = 15",

(b) z 0, = 25o et (c) : 0, =45"

54



Sur la figure (3a) à 0,:15",les trois méthodes donnent le même pic binaire au même angle

d'éjection qui est en générale orienté vers le moment du transfert. Nous observons sur la figure

(3b) et (3c), oùnous avonspris successivement 0,:25" et g,:45o,les differences en module et

en direction d'éjection sur le pic binaire entre les trois méthodes qui peuvent être expliquées par

le fait qu'aux grands angles de diffusion, le paramètre d'impact est petit et la contribution des

électrons internes devient relativement importante, phénomène qu'on peut aussi obtenir en

augmentant l'énergie d'incidence pour des angles de diffusion fixes.

Nous présentons maintenant la variation de la section efficace triplement différentielle pour des

énergies d'incidence égales à 550 eV,750 eV et 950 eV.
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Sur les figures (4a, 4b et 4c) où nous augmentons les valeurs de l'énergie d'incidence, nous

montrons la variation de la section efficace triplement différentielle en fonction de 0" potx un

angle de diffusion fixé à 0,:12o. Les différentes figures sont obtenues avec des énergies

d'impact différentes, Ei = 550 eV potx (4a), E, = 750 eV pour (ab) et Ei = 950 eV potr (4c).

Nous observons que les trois méthodes citées plus haut donnent des résultats comparables pour

les faibles valeurs d'énergies et différents pour des énergies élevées'

Ainsi, sur la figure (4a), les deux méthodes sont en accord avec notre approche à quatre

électrons, alors que lorsque nous augmentons les énergies d'incidence, les résultats des figures

(4b et 4c) ont la même allure mais pas la même amplitude. Cette différence devient de plus en

plus importante en augmentant l'énergie d'impact, cela s'explique par le fait que les électrons

rapides pénètrent à l'intérieure de la cible et interagissent avec tous les électrons.

Une autre situation très intéressante est rencontrée pour des valeurs d'énergie d'éjection et de

diffusion égales. Il s'agit de varier I'angle d'éjection tout en gardant I'angle 0n, entr.e les

électrons sortants, constant. Ceci donne en générale des valeurs très petites pour la section

efficace triplement differentielle.

E,+E"=240 eV
0",=140o

- Résultat avec (f,,g,) 
27o

-ffiJifi,îii5ï!'"E''r
-"--'Coeur gelé Z,=1

Figure 5 : Courbe représentant la variation de ̂ SEDT en cordonnées polaires, pour une énergie EJE ,=240

eV et ees=140o
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Nous montrons sur la figure (5), la variation de la section efficace dans une représentation

polaire où l'angle de l'électron éjecté 0", joue le rôle de l'angle polaire et la distance d'un point

de I'origine représente l'amplitude de la section efficace triplement differentielle. Les résultats

sont obtenus par les trois méthodes différentes décrites plus haut, pour une énergie d'incidence

de 250eV et 0",=140. Ici, nous avons effectué un calcul supplémentaire dans lequel nous

avons négligé les effets d'échange dus aux électrons internes corxlus dans notre travail sous Z

et 92.

Après avoir évalué l'importance des differents termes d'échange dans le processus (e,2e) du

lithium à trois électrons actifs, nous reproduisons maintenant quelques résultats de ,SEDZ pour

lesquels des résultats expérimentaux et théoriques récents existent.

Él'.. -Notre approche
a Experience

*---- Znrrya al'D\ tsA

E;54.4 eV, E"=E:2.5 eV
et 0:45o

60
0" (deg)

Figure 6 : Variation delz SEDT en fonction de l'angle d'éjection, avec des énergies 8f54.4 eV, et E"=24.5 eV

pour un angle de diffusion fixé à 4So

La figure (6) montre la variation de la section efficace triplement différentielle SEDT enfonction

de l'angle d'éjection pour une valeur d'énergie de l'électron incident égale à 54,4 eV. La

comparaison avec les résultats de Zhang et al (1992), prouve que notre méthode donne un

meilleur accord avec les résultats expérimentaux obtenus par Frost et al (1990), cette petite
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amélioration dewait être attribuée à l'utilisation de notre approche à quatre électrons ainsi qu'à

I'effet de distorsion pris en compte dans la détermination de l'élément de transition.

0,01

Figure 7 : Variation dela SEDT en fonction de I'angle d'éjection, pour une énergie d'incidence

ErI00 eV, et d'éjection E"=47'3 eY pour un angle de diffusion fixé à 45o

La figure (7) monhe, pour une valeur de l'énergie d'incidence légèrement supérieure à celle de

la figure 6, la vanation de la section efficace triplement différentielle en fonction de I'angle

d'éjection. La courbe représentant notre calcul obtenu par l'approche 'D'WBA' possède la même

allure que celle obtenue par Zhang et aI (1992). Cependant, on remarque que I'accord avec les

résultats expérimentaux obtenus par Frost et al (1992) est moins bon que celui de la figure 6.
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0,:45o

59



1 102

e
F

â 1oo

180 216

0"(deg)

Figure 8 : Variation dela SEDT en fonction de I'angle d'éjection, pour des énergies d'incidence

E-100 eV et d'ejection E,=71 eV pour un angle de diffusion fixé à 45o

Sur la figure (8), nous représentons la variation de la section efficace triplement differentielle en

fonction de I'angle d'éjectiorl dans une géométrie asymétrique pour une valeur d'énergie

d'incidence égale à 100 eY, avec une énergie d'éjection égale à 23.6 eV et pour un angle de

diffusion fixé à 45". Dans la comparaison des trois résultats théoriques, on remarque une légère

difference avec les résultats obtenus par Hafid et al (1994) en utilisant le modèle (3C), et ceux

obtenus par nous même en employant les deux modèles respectifs (2C) et 'DWBA'. Cette

difference, au niveau de I'amplitude de diffusion, se situe au point maximum et correspond à la

direction du transfert. On remarque également une différence importante au niveau du minimum

situé à 0" = 0, = 45o, à ce point spécifique l'amplitude de la section efficace triplement

différentielle obtenue par le modèle (3C) de Hafid et al (1994), et notre calcul 'D'WBA' est

beaucoup plus petite que celle obtenue en appliquant le modèle (2C). Ceci peut être expliqué par

le fait que les deux électrons du continuum ne peuvent pas sortir dans la même direction, à cause

de leur interaction répulsive prise en compte dans le calcul de l'élément de transition de ces

deux modèles.
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Figure 9 : Variation de la section eflicace triplement différentielle de la simple ionisation du lithium en

fonction de I'angle d'éjection pour .E, =7.4 eV, E"=E, et 0"r=780o

Sur la figure (9), nous présentons la variation de la section efficace triplement différentielle en

fonction de I'angle d'éjection réalisée en géométrie coplanaire à ees = 180", Pou des énergies

E":8,. Dans le but d'étudier les effets liés aux corrélations des deux électrons dans le continuum

aux faibles énergies, nous comparons ici les trois méthodes 'D'WBA', '2C' et'lCzC' . Dans ce

demier modèle nous avons modifié le'2C' par I'introduction d'une onde coulombienne pour

décrire l'électron incident. Contrairement aux autres modèles où les effets de l'écrantage

dynamique sont ignorés, le modèle 'DWBA' donne une section efficace non nulle autour de

1'angle 0":90". Ceci peut être expliqué par les effets de I'interaction répulsive des deux

électrons, et qui sont dus dans notre calcul à la charge effective introduite dans le potentiel de

distorsion de l'état final.

Conclusion:

Nous avons présenté dans cette première partie,les résultats théoriques de la section efficace

triplement différentielle de I'ionisation (e,2e) du lithium, pour une énergie d'incidence variant

entre 7eV et 950 eV. Dans la présentation des premiers résultats, nous avons pu remarquer
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l'importance des effets d'échange avec les électrons internes qui contribuent dans plusieurs

situations à la détermination de la section efficace. Nous avons constaté dans la comparaison

avec les mesures expérimentales, que l'approche des ondes distordues utilisée dans le calcul de

l'élément de transition, qui est exacte en ce qui concerne les conditions asymptotiques liées à

l'état final, est la mieux adaptée à l'étude de f ionisation par impact électronique à faible

énergie.

3.4.2 : Facteur d'asymétrie

Nous considérons maintenant une expérience d'ionisation (e,2e) du lithium initialement polarisé,

par impact d'électron incident également polarisé, où les résultats seront présentés par le

paramètre d'asymétrie associé à la section efficace triplement différentielle défini par la relation

Vu I'importance des termes d'échange dans la situation étudiée, la section efficace différentielle

dans le cas de notre approche à quatre électrons, est donnée en fonctions de tous les termes

d'échange possibles.

Elle est donnée, dans le cas de spin parallèle par :

suivante :

J3)1J _ J3)11
A -

ot3)1+ +J3)11

orttll = QoY 
+lf 

t + 92 + hr - f2 - gr -

et dans le cas de spin antiparallèle par :

;st l |  =Qnl*{4V,+g2+hr-f  2-gr-h2l2 +l l f  ,*gr+2h3-f  2-s2-
k i  l z  

'  2 ' '

Dans le cas d'un atome à un électron actif, ou d'un potentiel modèle (Klapisch

expressions prennent les formes habituelles suivantes :

;strl =Qnl *lf ,_ s4'l
k,,

et

or t tI+ = (z,Y 
T{)t, 

- s rl' + :lf r * r tl'}

(3.38)

(3.3e)

(3.41)

h4'l

- l

hr - h2l' I
)

(3.40)

1971), ces
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Les conditions cinématiques prises dans le calcul du facteur d'asymétrie A représentent des

situations typiques pour lesquelles des expériences et des résultats théoriques récents existent.

Dans le calcul de la section efficace triplement differentielle nécessaire pour déterminer le

facteur d'asymétrie, nous avons négligé seulement les termes de <capture >> hL, h2 et fr3 qui sont

comme nous l'avons mentionné précédemment petits et négligeables dans toutes les

circonstances.

T
- Notre approche

o Streun et al (1999)
-------- 'Bray et al (1999)

E7 25,4 eV, E,=8.-8"-5,39t
0,:-Q.=45o

0,0ff iU , U m l ' l ' l

2 4 6 8 1 0 1 2 1 4 1 6 1 8
E" (eV)

Figure l0 : Variation du facteur d'asymétrie associé à la SEDT de I'ionisation simple du lithium en fonction

de lrénergie d'éjection E" pour une énergie d'incidence E,=25r4 eV et 0, = -0" = 45o

1 ,0

0,8

< 0,6

0,4

0.2

Nous présentons sur la figure (10) la variation de A en fonction de l'énergie d'éjection, pour des

angles de diffusion et d'éjection sont fixés respectivement à 45" et à -45". Le maximum

théorique du facteur d'asymétrie qui est égal à 1, se trouve comme prévu pour une valeur

d'énergie égale à E"=8,= l0 eV, car dans cette direction k" =fr, implique gl:fl, g2--i2 et

h2=hl, ce qui donne :

oI3)11 = (zoY *lf t + 92 + hr - f 2 - g1 - nzl'\= o
k,

(3.43)

Dans le cas d'un processus d'ionisation (e,2e) où seul le cas singulet est observé, on trouve une

valeur de A:l,alors que pour un processus purement triplet A:-l/3. Ce fait ne dépend pas de la

procédure utilisée ni de la qualité de la fonction d'onde employée. Dans le cas d'une collision



symétrique le processus triplet est nul, puisque les deux électrons sortants sont indiscernables.

Le principe de Pauli exige que leurs spins soient antiparallèles, ce qui implique une collision
purement singulet. Le désaccord au point spécifique de la valeur expérimentale A= 0.9 qu'on

remarque sur la figure (10), peut être expliqué par l'absence du deuxième terme du
développement de Born dans l'élément de transition. En ce qui concerne les autres régions de la
même figure, on voit bien que nos résultats obtenus avec des efforts de calculs relativement

raisonnables par rapport aux résultats obtenus par la méthode 'CCC', améliorent l'accord avec

I'expérience, et particulièrement dans la situation asymétriqua E" - 2 eV oit l'effet de distorsion

agit fortement sur l'électron éjecté.

-.110 -100 _90 €0 -to 
r.,*rr* 

-50 40 _30 -20

Figure 1l : Variation de A le facteur d'asymétrie de (e,2e) du tithium en fonction de I'angle de l'électron

éjecté pour une énergie d'incidence E,=54,4 eV et E 
":24,5 

eV tvec 0" = 45"

Sur la figure (11), nous présentons la variation du paramètre d'asymétrie en fonction de I'angle

d'éjection pour une énergie d'incidence égale à 54.4 eV où les deux électrons sortent avec des

énergies égales. Nous observons également une amélioration considérable de nos résultats,

comparés à ceux obtenus par Bray et al (1999). Nous remarquons aussi dans la comparaison

avec les mesures expérimentales de Streun et al (1998), que le minimum expérimental situé au

point 0": -70o est bien respecté par nos résultats, et que le désaccord de tous les résultats

théoriques au maximum expérimental A:l situé en I'angle d'éjection -45", estdû probablement

àlal'écartement des termes d'ordre supérieurs du développement de Born, dans le calcul de

l'élément de transition (Chl).
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Figure 12 : Variation de A le facteur d'asymétrie de (e,2e) du lithium en fonction de I'angle de l'électron

éjecté pour une énergie d'incidence 8F54,4 eV et E":14 eV zvec 0, = 45"

Sur la figure (12), nous montrons la variation de A en fonction de I'angle d'éjection. Nos

résultats obtenus par l'approche 'DWBA' pour une énergie d'éjection E":14 eV, présentent la

même allure que ceux obtenus par Bray et al (1999), avec une petite amélioration au niveau du

minimum expérimental situé à 0": -75".

u,o

0,4

a Stremetal E;54.4 eV, E"=5 eV
---- -Brayet al e,=45o
-Notre approche

-- ------{_ r-- __:lL:::;
ô?

-110 -100 -90 €0

Figure 13 : Variation de A en fonction de I'angle de l'électron éjecté pour une énergie d'incidence EF54'4

eV et E 
":5 

eV avec 0, = 45" de I'ionisation simple du lithium'

0,0

i i,zffi l " ' l

-70 60

6" (dee)

-50 -n€040
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Sur la figure (13), nous présentons la variation de A en fonction de l'angle d'éjection, pour une

énergie d'incidence égale à 54 eV et une énergie d'éjection de 5 eV. On remarque que notre

courbe a une variation lente par rapport à l'angle d'éjection et son allure ne présente pas les

mêmes structures de la courbe représentant le résultat théorique de Bray et al (1999). Les points

expérimentaux donnés par Streun et al (1998) sont situés entre les deux courbes représentant les

deux calculs théoriques, à l'exception des points autours de 0" -j5o.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté l'étude théorique de I'ionisation simple (e,2e) de I'atome

du lithium à trois électrons actifs, par impact électronique. Nous avons commencé dans un

premier temps par décrire l'état initial et final du système collisionnel qui est composé dans

notre cas de quatre électrons. Ensuite nous avons développé le calcul de la section efficace

triplement differentielle dans un domaine d'énergie très grand, en introduisant pour la première

fois les différents termes d'échange possibles dans l'élément de transition et nous avons montré

que les termes d'échange correspondant à une capture de l'électron incident restent très faibles

dans tous les domaines énergétiques, par contre dans plusieurs situations, la prise en compte

directe des électrons du cæur modifie sensiblement les résultats, et qu'aux faibles énergies les

résultats sont améliorés par I'introduction de la distorsion.
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Chapitre 4

Ionisation (e,2e) de la molécule diatomique Li, par

impact d' électron rapide

4.1 : Introduction

Après avoir étudié l'ionisation du lithium atomique en utilisant les ondes partielles, nous

étendons dans ce chapitre, I'application de cette approche à l'étude de I'ionisation (e,2e) du

lithium moléculaireLir, pour lequel des expériences d'ionisation peuvent être envisagées dans

un proche avenir. Vu la complexité du système diatomique, nous allons considérer la molécule

Li, comme une cible à deux électrons actifs et nous contenter d'une description modélisée du

potentiel dû aux électrons du cæur (ls'z) de chaque centre Li. Nous allons dans ce qui suit,

présenter notre procédure de détermination des fonctions d'onde des états électroniques

fondamentaux de Li*ret Lir, sous forme de combinaisons de fonctions de Slater centrées sur

chaque noyau du système moléculaire. Cette présentation des fonctions d'onde, nous permet

d'appliquer notre approche des ondes partielles, développée dans les chapitres précédents, aux

systèmes moléculaires à deux centres.

Après la vérification de la validité de notre approche par la reproduction des résultats existants

pour la molécule Hr, nous présentons des résultats théoriques concernant quelques situations

favorables de l'ionisation (e,2e) de la molécule Lir, par impact d'électron rapide, qui seront

utiles pour les premières expériences à venir.

4.2 : Détermination des fonctions d'onde électroniques

Avant de présenter notre procédure de détermination de la section efficace différentielle de

(e,2e) d'un système moléculaire, nous allons dans un premier temps déterminer les fonctions

d'onde électroniques dans le cadre de I'approximation de Born Oppenheimer, qui vu le rapport
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de masses des noyaux et des électrons, permet la séparation des mouvements de ces derniers et

I'obtention d'un hamiltonien électronique où la distance internucléaire joue le rôle de paramètre,

ainsi permettant la détermination de l'énergie électronique du système pour chaque distance

internucléaire.

4.2.I : Système diatomique monoélecfronique Li* 2

Considérons I'hamiltonien monoélectronique du Lij pour une distance internucléaire donnée,

qu'on écrit en unité atomique par :

v2
H =-  . t  +V*( ro)+V*(r6) ,  g .D

a

défini dans le repère lié à la molécule dont l'axe internucléaire coihcide avec

représentent les distances respectives entre l'électron et les deux noyaux

représente le potentiel modèle d'interaction entre l'électron de valence et le

sous la forme suivante :

I e-tv^(')
r r

l'axe OZ. ro, ro

a et b. V*(r)

cæar Li- donné

dont le premier terme représente I'interaction coulombienne et le deuxième terme représente la

correction qui tient compte des électrons du cæur proposé par Klapisch (1971). Pour le lithium,

ona :

Zu :3 ,  a=7 .9  F=10 .3e t  f  - 3 .893 .

Pour le besoin de notre modèle du continuum électronique dans l'élément de transition (équ

4.36), nous écrivons la fonction d'onde d'essai Z, sous forme d'une combinaison linéaire

d'orbitales atomiques, sur les deux centres a et b, qui satisfait les propriétés de symétrie de l'état
'D  

r ,

V=c/e-otra +e-al rb )+cr(s-azro +r-ot*  )+cr( roe-o2ro +r6e-a2r t  I

3

v =2",q,. (4.5)
i= l

Où les coefficients c, et les paramètres a, seront déterminés par laprocédure variationnelle.

En employant les coordonnées elliptiques :

(4.2)

(4.3)

(4.4)
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2 _ / o * r b  I 1 ) 1 æ ,
p

p - t o - r b  - I < l t < 1 ,
p

(4.6)

A  0<9<2n.

On p représente la distance internucléaire.

Nous obtenons :

et(1,/t,Q) = s-f ' l1e-hP 1"fi l t 1,

ez( 1, p,e ) = s-f '11 e-f zP 1 
"!za 1 , (4.7)

es( p,2,e) = 
l"-o,nh( "-0,' 

,, 
"!z/t 1+ trt( s-f zA - 

"p,' )\.

La fonction d,onde (équ 4.5) est définie avec de nouveaux paramètres variationnels qu'on note

par :

f ,=!o et Pr=|n (4's)

L'expression de l'hamiltonien monoélectronique en coordonnées elliptiques devient :

H = -F; _hl*, r' -, )*. *,, 
- r',*l- ir 7Çt

+ 
2(Z{ - 

| (r("-',, 4"at/t 1s-ot^ * p1"-',p - e',p )e-t'L) @.g)
p(r  -  p '  ) '

* Z(r1 ;''/ + e''P )e-''1)
p ' -

où at, -dp , (t))=& 
"t 

atz=4 avec d, f  et f  sontlesparamètresdonnésdansl 'équation'  2 ' o  2  "  2

(4.3).

En remplaçant la fonction d'essai par son expression (4.5) dans l'équation suivante :

Hlw, = ErlV r, (4'10)

on obtient :

,2",laj) = nrl")oil. (4'1r)
j j

En multipliant à gauch"p* (O,l nous obtenons pour un ( i ) donné:

lci(oiWlù: Er},i(a)ai), (4'r2)
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En considérant toutes les valeurs de ( i ), nous obtenons un système d'équations algébriques qui

peut être mis sous la forme matricielle suivante :

(e)rutq,t 
Ï;;]:,,1 

@,1e1) 
I;]

(4.r4)

(4.1s)

(4.16)

(4.r3)

Le calcul de E* se ramène donc à diagonaliser une matrice canée qui est ici d'ordre 3. Les

éléments de matrice de ,S et de Ë1(Annexe E) sont obtenus en utilisant les deux intégrales de

baselet-/données par :

I(a,n) = p"-ûd.l,
I

t

J(f,n)= [r"e-fadtt.
_T

Après la détermination de l'énergie minimale et les paramètres variationnels qui correspondent à

l'état fondamental du système moléculaire, et avant de passer à l'étude de la molécûe Li), nous

avons d'abord testé nos calculs sur la molécule Hj , en remplaçant dans I'hamiltonien F1

(équation 4.1)lachargedunoyau par Z* = I et a:P:f :0.Leminimumestobtenupourute

distance internucléaire p:2.001 (u.a) et pour une énergie totale Er:-0.59084 (u.a), des

valeurs qui sont en accord avec les résultats expérimentaux. Pour l'état fondamental de la

molécule Li) ,le minimum est obtenu pour une distance internucléaire p:6.2 (u.a) et pour une

énergie totale Er = -0.2151 (u.a).

4.2.2: Système diatomique biélectronique Li,

Considérons le hamiltonien de la molécule Li, dowÉ sous la forme suivante :

I
Hr = H1+H2 + +Vcc = H41"*Vgç,

l't I

H, ( i=1,2) est l'hamiltonien monoélectronique conespondant à l'électron ( i ) donné par

l'équation (a.l). Le terme 1 ,"pr6rente l'interaction électron-électron et Vcc( p) désigne
\2

I'interaction cæur-cæur qui est un terme diagonal défini par la relation suivante :
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I
vcc (p ) :2+ f (P) ,

p

La contribution du deuxième terme sera néglig ee (- >> f ( p))'
p

L'équation différentielle décrivant ce système dans son état fondamental est :

HrY( 1,2 ) = ErY( 1,2 ) .

Où y(1,2) représente la fonction d'essai, qui est donnée dans le cadre de I'approximation de

particules indépendantes sous forme d'un produit de deux orbitales, décrivant chacune un

électron comme étant indépendant de l'autre.

Elle est donnée par :

Y( 1,2 ) = ry( I )ty( 2 l4@f r lP( 2 ) - f( t )a( z )).
. r l 2 '

on rappelle que la fonction d'onde monoélectronique désignée par

linéaire des orbitales atomiques sur les deux centres a et b, avec

variationnels ci, I i:1,2 ), elle est donnée par :

V=c'r(e-o'ra +e-d{b )+ir1e-o'"o +e-d"t )+cl j(roe-d'zro *r6e-dzrr )=f" 'rr, ,
i=I

v( I )w( 2 ) = c'? et( 1)a{ 2 ) * c'1c'2( qr( t )çz( 2 ) + ç2( 1)ç1( 2 ))

t c' 1 c' j( rpt( I )qs( 2 ) + çs( I )çt( 2 )) + c'22 ç2( I )rp2( 2 )

* c' 2 c' j( çz( I )çs( 2 ) + rpj( I )92( 2 )) + c'2j tpj( I )qj( 2 )'

qu'on peut réécrire sous la forme :

6

Y(r,2) =1,+O,{t,z).
i=1

par une approche semblable à celle utilisée pour la molécule Lii, nous déterminons les six

coefficients A, etles deux paramètres ci, par la méthode variationnelle, qui se réduit dans ce cas

à la résolution de l'équation matricielle suivante :

)(1"
(o)n,lo,l ll ot

. loo
not

. ) \A6

(4.r7)

(4.18)

(4.1e)

V, est une combinaison

de nouveaux paramètres

(4.20)

(4.2r)

(4.22)

\A
-Er

7 l

. (4.23)



4.2.2.1 : Le terme d'interaction élecfron-électron

L'énergie d'interaction entre les deux électrons actifs de la molécule est donnée sous la forme

suivante :

. J- ,= (ry t,z )!lv1 t,z 1) . w24)r r2  '  
\ 2 '

Nous utilisons le développement de Neumann (1973) A" L en fonction des coordonnées
rt2

elliptiques:

t  ' t c r  t

:=:>Zptrfn,)eî(tz)yi(pt)yî.(pzpim(et-ez),tt<22. @zs)I  12 P E7m=-l

Où Pi ( 4 ) et Qf ( 2t ) sont respectivement les fonctions de Legendre associées de premier et

du second t1pe, et les Y{ ( p, ) sont les harmoniques sphériques.

En posant

O1( P,6) = 2Pe-P2/t4e-6P . g.26)

Les expressions des fonctions données dans l'équation (4.7) deviennent

a/ ft ) = s-!'2 1e-fta a 
"ftq 1 = ë3( ft,Êt ) + ë3( fr,-fr ),

Qz=Qt( fz ) ,  @z7)

as( fz) = 
Ç"-n,th("-r,o 

a 
"Êz/ S + p(s-fzp -"P,rl

o ,= lr lir ot,fz ) + ûl( fr,-fz ) + ël ( fz,fz ) + d ( fz,-fz D.-

En suivant la méthode de F.E Harris (1960), nous écrivons I'intégrale :

J(1,2,3,4) = [OXlf f,,d,,t)dl!r( fz,dr,zl*d\!r{ f,,dr,z)fil( po,6o,t )dt2io2 (4.28)

= 4 r' îr rn + t 1 la,r., + r1xr2,8 î .  
' i  ' ( t t_r) [p i , (22)J2'

avec
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I
t, / 2 + p, + p z ) 6p-( fi + P, )t pf ( I ) !d1r7! 

o' * o' ) 
"-( 

ù + 6 z ) rt pf f p I
t-,

4 =l' (4.2e)

(4.30)

2, 1
- 

iI 
o,* o' ) 4p-( ft+Êz )' pf ( l.) [a1t/ 

t*n,*42 ) 
"-( 

6t+62 ), pf ( p)
, ,'  - 1

I
22 Xi 2+ p,+ po ) 4p-( f'+ P, )' pf ( s, ) [alty/ 

e'** ) 
"-( 

6:+ù )a pf f p I
t-,

r -t 2 -

Sur les deux tableaux suivants, nous présentons les valeurs de l'énergie à la distance d'équilibre

p" de H, et Li, ainsi que les coefficients et les paramètres variationnels de la fonction

électronique des systèmes diatomiqves Hr, Li2, H; et Li) .

Tableau 1 : Energie, coefficients et paramètres variationnels de H, et H*, pour P ": 
L4

(u.a)

Molécules Energie totale en (u.a) Coefficients Paramètres

H2 Er:-l ' I3475 Al:-3.226 A2:3.206

A3:-0.3757 A4:-3.062

A5:0.3599 A6:-0.0432

dt

d r '

: I . l

:0.9

Hi Er:-0'5602 cl:0.82149

c2:-0.34924

ci:-0.347I3

dt :1 .617

:3 .17  5a2

Tableau 2: Energie, coefficients et paramètres variationnels de Liret Li*, pour p":5.23

(u.a)

Molécules Energie totale en (u.a) Coefficients Paramètres

Lit E-:-0.3964 Al:0.0826 A2=0.02823

A3:-0.0316 A4:-0.00682

A5:-0.00131 A6:0.00756

d , ' : 2 ' 7

a r ' : 0 ' 7

Li; Er:-0'20720 cl:0.72067

c2:-1.02521

c3:-0.0000261

a, :0 '8

ar : l .175

I

22 I
- 

i7 
r'* r, )6p-( fs+fe ), pf ( S.) tdptrt( 

z*e'*4e ) 
"-( 

6t+6a )o pf ( p)
I  - I



Ces résultats sont en accord avec des résultats de calculs de même niveau de satisfaction (Mc

lean et al. 1960).

Sur la figure 4.1, nous présentons les courbes de potentiel de l'état fondamental I I, de Li, et de

l'état fondamental 22, de Li!. L'objectif de notre travail est d'étudier la transition qui se

produit entre ces deux états dans une expérience d'ionisation par impact électronique.

-0.2 5

-0,30

5  1 0

p (u.a) distance internucléaire

Figure 4.1 : Courbes de potentiel des états fondamentaux de la molécule Li, et de son ion Lil .

4.3 : Etude de l'ionisation simple des molécules diatomiques à deux

électrons actifs

Comme nous I'avons précisé ci-dessus, l'ionisation de Lirpar impact électronique est supposée

s'effectuer hès rapidement par rapport au mouvement du noyau dont nous négligeons

l'influence (Weck et al 2000). Ceci implique une transition verticale (p 
" 

fixe) entre deux états

e '0 ,15

a
-0.20

H

-0,40

dont l'écart énergétique est donné par :

EIo = E'e( Li; ) - Ee( Li2 ) = -0.20721 - (-0.3964 )

E,o = 0'1894 (u.a)

o

o t J

o  . -d

a l . . ]

d o
.: 'o
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Nous admettons également que durant I'ionisation, I'orientation de la molécule ne varie pas, et

que la plupart des événements se produisent à la distance d'équilibre p" de la cible.

Dans l'état initial, le système est constitué d'une cible moléculaire Li, considérée comme un

système à deux électrons actifs et d'un électron incident rapide d'énergie E, et de vecteur d'onde

8,. Oatts un repère du laboratoire (figure 4.2). On désigne par îo la position de cet électron par

rapport au centre de masse du système confondu avec I'origine du repère.

Figure 4.2 :Les vecteurs positions des trois électrons e, el et e, et les deux noyaux a et b

Sur la figure 4.2, nous présentons les positions relatives des trois électrons (l'électron incident et

les deux électrons liés) par rapport aux deux noyaux (a) et (b) de la molécule Li, .

\2= \ -v2

bp
f oo=To* t ,  r ou= ro - j

bD
r ro= t , t - j , r ,u=ry+ j

îro=ir- i ,oru=lr*i

4.3.1: Fonctions d'état électronique initial et final du système

oikiîo

L'étatinitial du système sera décrit par un produit approprié d'une onde plane - décrivant
( 2n)'

l'électron incident et de la fonction d'onde de la cible Vr,r( r,,r, ) donnée par l'équation (4.22) :

(4.32)

': :s-l
îor. " -

\4"
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4" = A( Yn,( io ) Y,z( r,,r, )),

Où I représente 1' op érateur d' anti symétrisation.

(4.33)

(4.3s)

L'état final du système est composé d'un électron diffrrsé de vecteur d'onde 4, d'un électron

éjecté de vecteur d'onde E" et d'vn ion moléculaire Li), dont l'état électronique est décrit par

trn produit antisymétrisé d'une fonction électroniqu" Y,T(r, ) de I'ion restant (équ 4.4), d'une

iE t^
onde plane , pour l'électron diffi.rsé rapide et d'une fonction d'onde distordue h(k",4 )

( 2n);

attribuée à l'électron éjecté supposé lent :

Yi = A(YaxGo) ï"(Ê",7,)Yr,:(rr)), (4.34)

La section efficace quintuplement differentielle s'écrira alors (V/eck et al 1999)

dj) = ,=d',1 ,= =":" o:? 
ïoorlrfi{ao,eo)l'dO"dO,dE, ki 4tr J

donné par ( équ (2.23)) :

lrfrl' = lttr - s - hf . 11l' - hl',

Où nous avons considéré que toutes les orientations de la molécule données pæ 0p, e, sont

équiprobables, et égales à l- .

ri =.YA v lv: , (4.36)

V estle potentiel d'interaction entre le projectile et la cible moléculaire, il est donné par :

I I
V =Vt  +V2 =- r -+V*( rso)+L+Vr( rs6)  @.37)ror ro2

rr =L* I - '  -: -(z*-,,1*."?')-&-r,. *"-t,u)
rot r02 flo roo 

| ,oo r1b )

Où a,p et y sont les paramètres donnés par l'équation (4.3).

4.3.2: Calcul de l'élément de transition

L'élément de transition dans le cas d'une ionisation (e,Ze)d'une cible à deux électrons actifs est
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Les notations f, g et h (équations (2.19), (2.20) et (2.21)) désignent respectivement les

amplitudes directe, d'échange et de <capture >>. Dans le cas d'impact par électron incident très

rapide (quelques KeV) les termes g eth sont négligeables et

t  -  -  |  . \
f = (vï,.( r, )h(Ë",7, )vo,t(E,,v, )lvlY;i2(ir,72 )v,,"(k,,îo )) . (4'39)

\  " t2 
-  

|

En remplaçant V par son expression (équ 4.37), on obtient donc :

r = (r"( t t"'"roYï,îl*-*.*. *|"'r'nvf,,)

- ( z u - t )(,"f , t"'t"o Y;)l+ . ;iiT 
1".'' r;,,) (4.40)

- f(2"( t l"'F,'o yl,*1"-." + e-r,blr''', *f',) .
r  L i ) l  |  " ' z l

Et puis les fonctions d'onde de l'état lié par leurs expressions :

3

Yi.,: =2",ç,
i=t (4.4t)
6

Yï,, =l,l,o,{l,z)
j = l

En utilisant la relation de Bethe :

' . ;  -  '  -

f"-{ ,0: i) f f i=4oexp(ik_'D) @.42)'  
l r -p l  kz

l'élément de transition entre l'état initial et l'état final devient :

f = t z(vri; ( iz ) z"( E",4 rg;:
T- 1 "iE\ 

r z * "-it F t z,li . 
ffù, . "l. dT)lor,,( 

î,,î, )l
(4.43)

ur"" E =Ë,-8,

4.3 .3 :Application de I' approximation' DWBA' aux systèmes diatomiques

Pour appliquer notre procédure des ondes partielles, présentée dans les chapitres précédents, à la

description de l'électron éjecté d'une cible moléculaire, nous adoptons le modèle d'atomes
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séparés et nous admettons que le potentiel dans lequel se déplace l'électron éjecté peut être

approché par un potentiel moyen radial centré sur chacun des noyaux du système.

La première difficulté essentielle du

deux centres de types :

traitement, consiste en l'évaluation de la contribution à

(ro"e-oro + r6ne-qrtl"fulz"f Ë",r \

et

(ro"e-oa + ryne-artlz"f Ë",r \

Avec n:0 ou 1 ( voir annexe F).

h(k,V ) représente la fonction d'onde de l'électron éjecté dans le champ des deux centres Li+

et l'électron lié. Sa solution est obtenue par un développement en ondes partielles sur une base

de fonctions sphéroidales (cylindriques) solutions de l'équation de Schrôdinger de Li+, mais

I'application de cette solution ne paraît pas être, pour le moment, réaliste vu la difficulté de

calculs. Nous allons donc adopter les modèles de continuum à deux centres proposé par

Motassim et al (1999) et Weck et al (2000) basé sur la séparation des deux centres de la

molécule. Ainsi, en adaptant la représentation en ondes partielles nous écrivons :

t " ( 8 ", i ) = 
ffi 

, 
F. _=f_ r"' 

z, y F r ( (s:,ry ) rî, * ( t " ) 
yn,* ( îa )

où 16 = ra or 16 dépendant du centre a ou b de la fonction d'onde initiale dans (4.44) et (4.45),

/n" sondéphasage et F4 
"(E",ry/ 

représente la solution radiale de l'équation de Schrôdinger

f  ^ t  + t )  I  -
l+*k"2 -ry!-v^(ra )l ,n"(8,,r4):0 (4.47)
lôro' 14' _l

(4.44)

(4.4s)

(4.46)
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où le potentiel V* (r) (d:a ou d:b) représente la moyenne des interactions électrostatiques de

l'électron éjecté avec f ion résiduel (Li.) donné pat (4.2).

P une constante qui est êgale à 1 dans le modèle de deux centres séparés.

, - 
"+aÊFt 

t (" =+1 si d:a et e: -l si d:b) introduit dans ce cas un déphasage qui admet

que I'origine de I'onde du continuum soit fixée sur le centre de la molécule, comme il a été

proposé dans les travaux de Weck et al (1999).

4.4 : Résultats et discussion :

Les résultats théoriques de I'ionisation (e,2e) de l'atome du lithium, obtenus dans le chapitre

précédent par I'application des ondes distordues, ont montré le bon accord avec les résultats

expérimentaux coffespondant aux différentes situations cinématiques étudiées. Dans cette partie,

nous allons étendre l'application de ce modèle à l'étude des cibles moléculaires diatomiques à

deux électrons actifs, ici en I'occurrence à la molécule Lir, de manière à décrire I'effet du

potentiel de distorsion induit par chaque ion Li* sur la trajectoire d'un électron éjecté lent. Ce

travail porte sur des collisions où l'énergie incidente est élevée et la perte d'énergie est plutôt

faible (quelques dizaine d'eV). Dans ces conditions nous décrivons le projectile et l'électron

diffusé par des ondes planes et nous considérons que I'effet d'échange est négligeable dans

toutes les situations cinématiques étudiées. Nous commençons cette partie, en comparant nos

calculs de SED5 obtenus dans un premier temps sur la molécule Hr, avec des résultats

expérimentaux obtenus par Cherid et al (1939). L'objectif de cette première étude sera de tester

notre fonction d'onde sur la molécule H, avant de passer à l'étude de I'ionisation de la molécule

Li, enutilisant le même type de fonction donnée précédemment par l'équation (4.22). Dans la

deuxième partie, nous appliquons la même procédure à la molécule Lir. En I'absence des

résultats expérimentaux sur I'ionisation (e,Ze) de la molécule Lir, nous présentons ici les

résultats théoriques concemant la section efficace multiplement différentielle pour des situations

cinématiques intéressantes.

Parmi les expériences réalisées par Cherid et al (1989), nous choisissons quelques exemples

représentatifs effectués pour des énergies d'éjections faibles avec des angles de diffusion variant

entre ./o et 3o. Nous allons présenter ici une série de comparaison des résultats théoriques

obtenus par deux types de fonctions d'onde de l'état lié : la première fonction de type Heitler

London (1927) et la deuxième celle proposée par nous (équ 4.22) en utilisant la méthode

variationnelle.
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Figure 4.1 : Courbes représentant la variation de la ̂ SEDS de la simple ionisation de la molécule H, en

fonction de I'angle d'éjection pour des énergies E,=4087 eV, E"=20 eV, pour des angles de diffusion

respectivement fixés à 10 (4.1-a), 1.5'(4.1-b) et 3o (4.1-c), comparé aux mesures de SED3 de Cherid et al

(1e8e).
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Sur les figures (4.1-a, 4.1-b et 4.1-c) nous présentons la variation de la section efficace SED5

(triplement différentielle dans le cas coplanaire) de la molécule Hr, Pow une énergie d'incidence

E,:4087 eV, E":20 eV, avec des angles de diffusions fixes respectivement à 1o, I'5o et 3o,

obtenue en utilisant I'approche des ondes partielles. Nous remarquons que les résultats

théoriques obtenus en employant notre fonction d'onde sont en excellant accord avec les

mesures expérimentales de Cherid et al (1989) ainsi qu'avec les résultats théoriques obtenus en

utilisant la fonction d'onde d'Heitler London (1927). Nous observons dans la région de recul

une amélioration considérable de nos résultats théoriques obtenus par notre fonction d'onde, cet

accord peut être attribué à l'effet de distorsion qui est strictement lié au potentiel de I'ion

moléculaire Hj ainsi qu'à la qualité de cette fonction d'onde électronique donnée par l'équation

(4.22). Lorsque nous augmentons l'angle de diffusiof 0, = 3 " (figure 3-a), où le paramètre

d'impact est petit, I'utilisation de la fonction d'onde centrée sur le centre de masse améliore

I'accord avec les résultats expérimentaux.

Nous allons maintenant présenter d'autres résultats d'ionisation (e,2e) de H, en fonction du

moment de transfert Ë pour lesquels les conditions cinématiques ont été choisies de manière à

mener une comparaison directe avec les mesures expérimentales de Cherid et al (1989).

0,æ
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:i 0,15

ô
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7l o,to
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g ilq,.
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2,0 2,5
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Figure 4.2 zYzriation-de la SEDS dela simple ionisation (e,2e) de H, en fonction du moment du transfert

obtenu par le modèle des ondes partielles comparée aux mesures expérimentales de SED3 de Cherid et al

(1ee8)

Nous présentons sur la figure 4.2,Ia variation de SED5 en fonction du module du moment de

transfert E, uu"" des énergies d'incidence de 4168 eV et d'éjection de 100 eV, la direction

1,0
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d'éjection est maintenue parallèle à la direction du transfert 0"//0k. A I'exception d'un léger

décalage au niveau des grands moments du transfert, le bon accord de nos résultats théoriques

avec les mesures expérimentales de SED3 de Cherid et al (1998), explique une nouvelle fois la

bonne qualité de notre fonction d'onde. Nous remarquons que le maximum est obtenu comme

préw pour un angle de diffusion égale à 8.9o qui correspond exactement au moment de transfert

k:2.71 (u.a), où le moment de recul est nul c'est à direpotn k:k".

Nous avons également reproduit des résultats de la section efficace SED5 en fonction du

moment de transfert fr, pour une énergie d'éjection égale à 20 eY. Dans ces conditions, l'électron

êjecté est lent, il subit, à cause de l'ion moléculaire H;,I'effet d'un potentiel important dont

nous tenons compte dans la description de l'électron éjecté.

Ionisation (e,2e) de tl . Exp. Cherid
E=4087eV *---- tteitterlondon
E;2o eY -Note fonction {entre de Masse-
0"=135'

0,6 0,8 1,0 1,2 1,4

k (u.a)

Figure 4.3 : Variation de la SEDS de la simple ionisation de H, en fonction du moment du transfert obtenue
par le modèle'DWBA'.

Sur la figure 4.3, nous montrons la variation de la section efficace SEDï en fonction du moment

de transfert k, pour des énergies d'incidence et d'éjection fixées respectivement à E, :4087 eV et

E" : 20 eZ. Nous remarquons une nouvelle fois le bon accord de nos résultats avec les mesures

expérimentales de Cherid et al (1989). Les résultats obtenus avec les deux fonctions d'état lié

coihcident pour les petits moments du transfert.
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4.4.1 : Ionisation (e,2e) de la moléculeLir.

Les diverses situations que nous avons étudiées sur (e,2e) de la molécule H, révèlent un bon

accord entre nos résultats et ceux de différentes mesures expérimentales obtenues par Cherid et

al (19g9). Ceci vérifie la validité de notre procédure de calcul de la fonction électronique et

permet ainsi d'étendre I'approche des ondes partielles au cas de la molécule Lir' En I'absence

des résultats expérimentaux sur l'ionisation (e,2e) deLir, et par analogie avec ceux obtenus sur

le Hr, nous analysons ici quelques situations cinématiques à des énergies d'éjection faibles, en

fixant l,énergie des électrons incident et diffusé à des valeurs élevées (= KeV). Les conditions

de validité de la première approximation de Born apparaissent être remplies. La section efficace,

pour une énergie incidente déterminée, dépend de l'énergie et de la direction de deux électrons

sortants. Nous présentons ici la variation de la section efficace multiplement differentielle en

fonction de l'angle d'éjection, I'angle de diffi,rsion est maintenu fixe dans une géométrie

asymétrique coplanaire dans laquelle les impulsiottt f, , E, et Ë" a"s électrons respectivement

incident, diffusé et éjecté se trouvent dans un même plan. L'étude systématique pour différentes

valeurs de l'énergie montre que I'influence de l'échange électronique est négligeable pour les

valeurs élevées de 1'énergie d'incidence.

200

0" (deo)

Figure 4.4 : Courbe représentant la variation de,SEDS de (e,2e) de Li, et SEDT de (e'2e) du Lithium

atomique, en fonction de I'angle d'éjection pour une énergie d'incidence égale à 958 eV etd'éjection égale à

20 eV.
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-Lir -Cenfresséparés- Ionisation (e,2e) deLi,- LligTh" d:19':": .^ E:958 ev, E.:20 ev 
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----- SEDT de (e,2e) de Li (2s) g.=f .
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Sur la figure 4.4, nous montrons la variation de SED5 de I'ionisation (e,2e) de Li, comparée à

celle de f ionisation (e,2e) du lithium atomique dans son état fondamental. Les énergies

d'incidence et d'éjection sont respectivement fixées à 928 eV et à 20 eV. L'angle de diffusion

égale à I".Lacomparaison entre ces deux résultats montre que I'amplitude de la section efficace

conespondant au cas de la molécule Li, est largement supérieure à celle du lithium atomique,

ceci est dû à la faible énergie d'ionisation de l'électron de valence de la molécule Li, et aussi à la

large dispersion spatiale de son orbitale moléculaire.

Nous présentons aussi la variation de SEDT en fonction de I'angle de diffirsion pour des

orientations données de I'axe internucléaire de la molécule Lir. La direction de l'électron éjecté

est fixée parallèlement à la direction du transfert. Nous considérons une énergie d'incidence

égale à 2100eY et une énergie d'éjection faible de 15 eV.Dans le but de comparer I'aspect

moléculaire à l'aspect atomique, nous représentons la variation de la section efficace

d'ionisation de I'atome du lithium dans les mêmes conditions cinématiques. Nous commençons

d'abord par étudier la situation où la molécule est alignée avec la direction de l'électron

incident, c'est à dire 0o = Q" .
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Figure 4.5 : Courbe représentant la variation de SEDT en fonction de l'angle de diffusion, la direction de

l'électron éjecté est fixée parallèlement à celle du transfert, les énergies d'incidence et d'éjection sont

respectivement lixées à 2010 eV et 15 eV, 0o = Qo .
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pour les mêmes conditions cinématiques que celles de la figure précédente 4.5, nous allons

étudier ici la variation de SEDZ de I'ionisation (e,2e) de la molécule Lir, dont I'axe

intemucléaire sera orienté dans un angle égale à 45" par rapport à la direction du projectile.
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rE l0
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lF-13
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X'igure 4.6 : Même conditions cinématiques que la figure 4.5, avec 0, = 45o

Nous remarquons sur les figures (a.5) et (4.6), que pour les grands angles de diffusion

(20"< e,<180o),l'amplitude de la section efficace est très faible et sa variation dans cette région

révèle un phénomène de diffraction important qui est dû aux effets nucléaires, car le paramètre

d'impact est très faible. Des effets analogues ont é)té) observés dans les expériences

d'interférence pratiquées en optique. Ce phénomène est très sensible à l'énergie d'incidence

ainsi qu'à I'orientation de la molécule cible. Le désaccord entre les résultats obtenus par les

deux modèles, explique largement la sensibilité de la section efficace à la description employée

dans le calcul de l'élément de transition.

En ce qui concerne le comportement de la section efficace dans la région des faibles angles de

diffusion, nous présentons sur la figure (4.7),lavariation de SEDT autour de la région de Bethe.

Nous observons que le maximum qui correspond à Q = 0 potx k = k" (Ë =Ë' -Ë' bvecteur de

transfert) se situe au voisinage de 0, =5"'
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Figure 4.7 : Yariation de la SEDT de la simple ionisation (e,2e) de Li, en fonction de I'angle de diffusion

obtenu pour 872010 eV et E"=15 eV

Sur la figure (4.7), qui représente la variation de la SEDT en fonction de I'angle de diffusion, on

remarque que quel que soit I'orientation de l'axe internucléaire et le modèle utilisé, à I'exception

de la courbe en tri plein (Modèle de deux centres effectifs à 0o=45o),les differentes courbes

représentent un maximum qui correspond à la région de Bethe au voisinag e de 0,:5".

loqr:9^"i!",1.19^" r-1, ---,-,-,- Cenhes séparés
l;3otz ev, E"=20 ev ^ - centre de masseo"=0,

k(u.a)

Figure 4.8 : Variation de ̂ SËD5 en fonction du transfert k (u.a)
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Nous présentons sur la figure 4.S,lavariation de SED5 en fonction du moment du transfert È, les

énergies d'incidence et d'éjection sont respectivement de 3012 eV et 20 eV. Nous remarquons

que le maximum est obtenu corlme prévu pour un angle de diffusion êgal à 4-67", ce qui

correspond exactement au moment du transfert k:1.212 (u.a), où le moment de recul est nul

c'est à dire pour k:fr".
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; (b)

e =5"
20

'16

1 2
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r5o 200 250 300 s50
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Figure 4.9 : Courbes représentant la variation de la ̂ SED5 de la simple ionisation de la molécule Lir en

fonction de I'angle d'éjection, obtenus pour des énergies Et=3012 eV, E":20 ev

Sur les figures 4.9 (a, b et c) nous présentons la variation de SEDS de I'ionisation (e,2e)

effectuée sur la molécule Lir, pour une énergie d'incidence Ei:3012 eV etune énergie d'éjection

égale à 20 ev. Sur la figure 4.9-a ( 0, = 1? nous remarquons deux pics : un pic binaire qui se

trouve dans la direction du transfert d'impulsion k, et le pic de recul qui se trouve dans la

direction opposée du hansfert d'impulsion. En augmentant I'angle de diffusion ce dernier pic est

remplacé par un minimum comme le montre la figure 4.9-b (0, = 3.2"). Sur la figue 4.9-c
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(0, = 5) le maximum de la courbe se trouve dans la région de Bethe qui correspond à la

direction du transfert d'impulsion fr, c'est à dire au moment derecal q:0.

u t* 

ui;, 
"u 

2s2 288 3u 3û

f igure 4.10 : Courbe représentant la variation de ̂ SËDS de (e,2e) de Li, et SEDT de (e,2e) du Lithium

atomique, pour une énergie d'incidence égale à 3012 eV et d'éjection égale à 20 eV,

La frgne 4.10, correspond aux mêmes conditions cinématiques que celles des figures

précédentes, pour un angle de diffrrsion égale à 0.5". Elle présente un pic de Bethe et un pic de

recul. Elle permet également de confirmer que la section efficace SEDï deLi, est beaucoup plus

grande que la SEDT obtenue dans l'ionisation (e,2e) du lithium atomique.

Dans les mêmes conditions géométriques que celles du demier résultat, nous choisissons

quelques situations particulières qui peuvent intéresser les premières mesures expérimentales.

Nous présentons d'abord la variation de SEDS pour des énergies d'incidence et d'éjection fixées

à 60I2eV et à 25 eV en fonction du moment du transfert k (u.d.

l*$g(:4)94 -centredenrasse
E{ol2eYE.=2sev
cilg* 

-- - Centres séPares

k (ua)

Figure 4.11 : Variation de ̂ SÆD5 en fonction du transfert k (u.a)

{

6

1 6

q 1 2

a

I
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La figure 4.11, montre la variation de SED5 en fonction du moment du transfert t pour une

énergie d'incident égale à 6012 eV et celle d'éjection égale à 25 eV. Les résultats sont donnés

pour gne situation binaire, c'est à dire pour un angle d'éjection fixée parallèlement à la direction

du transfert k.lJnmaximum est observé potx k":k.

0,= 3o

0 (dee)

e=3.rs " ' '  A  - b

0 (dee)

0 = 4.5os

2 & ? f o ? f o 3 m 3 ' 0 3 4 0 3 6 0

g. (drc)

--mii:*"*
Figure 4.12 : Courbes représentant la variation de la ^SEDS de la simple ionisation de la molécule Li, pour

des énergies d'incidence et d'éjection sont respectivement de 6012 eV et de 25 eV.

Sur les figures 4.I2 (a, b et c) nous présentons la variation de SED5 en fonction de I'angle

d'éjection, obtenus pour des angles de diffusions donnés autour de la région de Bethe et qui sont

respectivement fixés à 0,:j" (ftg4.l2-a), 0,:3.7o (frg4.l2-b) et 0,:('5o (ftg4.l2-c). Nous

remarquons que lorsque la description du continuum est prise relativement au centre de masse,
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la SED5 est beaucoup plus importante que celle obtenue en utilisant la description du modèle de

deux centres effectifs.

Nous avons également reproduit des résultats de la section ef{icace SED5 en fonction de l'angle

d'éjection pour un angle de diffusion faible ( 0, =I).

0 3ô 72 16 14 1æ 216 É2

q (dec)

Figure 4.13 : Variation de la ̂ 98D5 en fonction de I'angle d'éjection, pour des énergies d'incidence et

d'éjection fixées respectivement à 6012 eV et ù 25 eV.

Comme il a êté précisé précédemment pour les faibles angles de diffrrsions, la section efficace

possède deux pics. Ceci est bien évident dans les figures 4.13 qui représente la variation de

SED5 en fonction de I'angle d'éjection, pour des énergies d'incidence et d'éjection

respectivement fixées à 6012eV et à 25eV.

Conclusion

Nous avons présenté dans ce dernier chapitre le calcul des fonctions d'onde électroniques de

n), fij, H2 at Li2 dans le cadre de l'approximation de Born Oppenheimer, et nous avons

calculé la fonction d'onde du continuum pour déterminer la section efficace multiplement

différentielle de la simple ionisation de Li2 en utilisant le développement en ondes partielles. En

l'absence des résultats expérimentaux sur Li2, nous avons vérifié notre procédure en

reproduisant des résultats de la section efficace de l'ionisation (e,2e) effectuée sur la molécule

H2 et pour lesquels I'expérience existe (Cherid et al (1989)). Nous avons présenté ensuite

quelques résultats théoriques de la section efficace concemant des situations intéressantes de

(e,2e) de Lir.

lmistim(e2e) <bIi
Ed0l2eV,E=25eV
e,=P

-Ceûe&Mas
- Deu c€rû€s efi€ctiÊ



Conclusion générale

Nous avons présenté dans ce travail l'étude de I'ionisation (e,2e) du lithium atomique et

moléculaire par impact électronique. Après avoir rappelé dans le chapitrel, les notions de base

concemant l'étude et I'interprétation des résultats d'expériences de collisions ionisantes, nous

avons présenté notre approche pour la détermination de la matrice de transition par I'application

de I'approche des ondes distordues. Dans le deuxième chapitre nous avons étudié

I'antisymétrisation des fonctions d'onde électroniques complet du système collisionnel à quatre

électrons, avant et après la collision, que nous avons appliqué dans le chapitre3 à l'étude de

I'ionisation (e,2e) de l'atome du lithium, en considérant pour la première fois, les différents

termes d'échange possibles dans le calcul de l'élément de transition. Notre étude prouve que le

terme d'échange correspondant à une capture de l'électron d'incident demeure très faible dans

tous les domaines énergétiques, ptr contre dans plusieurs situations cinématiques la prise en

compte direct des électrons du cæur, modifie sensiblement les résultats. Nous avons également

montré que dans des situations de faible énergie d'incidence où les termes d'échanges (f2' g2)

sont moins importants, I'application de I'approche 'DWBA' aux électrons du continuum dans

l'état initial et final, améliore I'accord avec les résultats expérimentaux. Dans une autre êtape,

nous avons effectué un calcul supplémentaire en utilisant un potentiel modèle, la comparaison

avec les résultats obtenus par notre approche à quatre électrons, prouve une nouvelle fois

I'importance des effets d'échanges avec les électrons internes, et surtout pour les grands angles

de diffusion.

Dans 1e chapitre 4 consacré à l'étude (e,2e) des systèmes moléculaires biélectroniques, nous

avons commencé en premier lieu par construire la fonction d'onde électronique en nous basant

sur l'approximation de Born Oppenheimer et sur le principe variationnel. Nous avons ensuite,

étendu I'application de I'approche 'DWBA' à l'étude de I'ionisation (e,2e) des systèmes

diatomiques en utilisant notre fonction électronique de l'état lié, que nous avons vérifié en

reproduisant des résultats existants pour la molécule Hr. Nous avons obtenu un excellent accord

avec les mesures expérimentales de Cherid et aI (1998). En l'absence des mesures

expérimentales sur I'ionisation (e,2e) de la molécule Li, nous avons présenté ensuite des

résultats théoriques concemant quelques situations favorables de la section efficace

septeplument différentielle, dans un domaine d'énergie d'incidence variant entre quelques

centaines d'eV et quelque KeV. Des résultats qui seront extrêmement utiles pour les premières

mesures expérimentales.
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Les résultats satisfaisant que nous avons obtenu par I'application de l'approximation 'DWBA' à

l'étude de I'ionisation (e,2e) de I'atome du lithium et de la molécule Hr, nous permettent

d'envisager son extension à l'étude de l'ionisation (e,3e) sur d'autres atomes alcalins ainsi qu'à

des systèmes diatomiques comme H, et Lir. Nous envisageons éventuellement, dans un avenir

proche, de calculer le développement en onde partielle de la troisième hypergéométrique du

modèle 3C évoqué dans le chapitrel.
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Annexe A

Détermination de lafonction radiale F,(k,r) solution de l'équation :

Ia '  Kt+t \  . . )
| ,, --:+ K- - 2nk 

lrnlçr) = o,
Ldr' t" r I

.Z
où r'1 = -3 est le paramètre de Sommerfeld.

On pose :

Fz (k, r) = 
"ik' 

(kt)(/*l) f, 1k, r;,

où fa exprimée en (p:lc ) vérifie l'équation de Kummer-Laplace (Joachain 1983):

ot* + (2( + z - p>9 - e +1 + iq)f, = e.' 
dp" dP

(A. l )

(4.2)

(4.3)

En choisissant o : -2ik,lasolution de l'équation (A.l) régulière à I'origine (r: 0) est donnée par

(Joachain 1983):

f a = Cafl((, +l+iq;2(. +2;-2lkc), (A'4)

et la fonction coulombienne sphérique régulière à I'origine est obtenue en substituant (A.4) dans

(A.2) ce qui donne:

Fz(k,r) = Czeikt(kr)t*t rFr(I +l+ir1,21. +2,-211<r), (A'5)

où
?In

", 
_z(e-TlrT +t+itùI. (A.6)

" (2(. +l)l
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Annexe B

Résolution numérique de l'équution de Schriidinger X"+W(r)X:O

L'expression de la dérivée seconde de X(r) est :

X"(r) = x(r+h)+x-( l-h)-2x(r) 
+o(tr2),  (8.1)

h"
avec le terme d'eneur:

^

0(h2) = -I l fo(r) +.. . .  (B.z)t2

En négligeant le terme d'erreur O(hr) on obtient
X(r + h) + x(r -h) - 2x(r) 

+ w(r)X(r) = 0,
h 2

et puis

X(r + h) = 2X(r) - X(r - h) - h2w(r)X(r) .

(8.3)

(B.4)

Comme X(r) se comporte à I'origine comme ,t*t , p* exemple,
X(0) = 0, (B.5)
et

x(h): l . (8.6)

En utilisant (B.3) on peut déterminer X(2h) à partir de X(0) et X(h), et X(3h) à partir de X(2h) et
X(h), ainsi on obtient X( r) sur une grille linéaire avec un pas h. on obtient

X( r+h)+X( r -h ) -2x( r )  =x , , ( r ) *h21{a)1r )+o(h4) .  (B .7)
h2  

'  
12"

qui s'écrit

X( r+h)+X( r -h ) -2X( r )+X( r )w( r )=*x ror , r )+0(h4) .  
(8 .8 )

xt(r) r2'-

En appliquant l'operateur 1+ 
## 

par laméthode de Fox-Goodwin (Schmid et al 1990) à la

définition de la dérivée seconde. nous obtenons :
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(  , 2  ' 2 \  u 2  a 2

I t.55 l*"(') = -w(r)X(')*::(w(r)x(r)).
ç 12 dr ' )  12 dr

En remplaçant le deuxième terme de (B.7) par son expression donnée par (B.9) on obtient:

x(r + h) + X(r -h) - 2X(r) + o(h4) + w(r)X(r) .**r*(r)X(r)) = 6.
T  

' v \ ' / r  
l 2d r . -

(B.e)

(B.10)

(8 .11)

(B.13)

En négligeant les termes de correction d'ordre supérieur ou égal à quatre et en remplaçant dans

(B. l )

h 2
zx(r)- X(r - h) - (=X10w(r)x(r) + W(r + h)x(r - h))

X( r+n)=
h -

1+ (j:)W(r + h)' t2 '

nous allons normaliser les fonctions radiales en calculant le coefficient de proportionnalité

XNu-(r) = AX"r*(r),Vr +.o @J2)

On obtient les fonctions radiales normalisées, d'où l'expression finale

rzNorm - 1 -.^Num - 
f 

^*u-'
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Annexe C

Construction des fonctions d'onde des états de spin total S:I

L'état de spin S:1, M:l d'un système de quatres électrons, dont trois liés, est une combinaison
linéaire de deux déterminant de Slater suivants ' lXterezqrl et lXiçflzgt l. Nous écrivons

donc:

lS = 1, M. = 1):c r lx,q, qrq,l*r, lx,O,prq, | (C.1)

Nous devons avoir :

cl+cl : t
et

S ' ls = 1, M, =t):2ls : L M, : 1) G.2)
S ' ls=1,M, =t) :2q lx, ,q,qrq l*z"r lxrqrqrqr l

D'après la définition, la composante de l'opérateur du moment cinétique total du système suivant
l'axe (OZ) est donnée par la sofirme des composantes individuelles :

S , :Il=,S,, (c.3)
et de même pour

S *:)1,S; 't S -:I:=,S, 
(c.4)

où

S . ls = 1,M, - 1) c1 lx,e,ore, | * 
", lxrrprqrqrl tc.sl

S -  S . lS=;M. =1) :cr lx,e,oror l*" ,  lx,O,qze: l+c , lx,qrçrql+cz lx 'ç,qrqr l
:  (cr + .  z) {Xiqrozerl  + lX,O,qrq, l }

En respectant le principe d'exclusion de Pauli, deux électrons ne peuvent occuper le même état

lxrqtqrqr l :  lxtqtqre: l :o (c.6)

alors

13r2+S ,  +S -  S . )  
lS:1,M, =1) :  (cr  + 

"r)  {x,q,Orqr l*  lx ,O,erer l }
+2 c1 lxtqtqrqrl+2 c2 lxt<ptororl <c.zl
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L'êgalitédes deux équations (C.7):(C.2) et la condition de normalisation donne naissance à trois

équations à deux inconnus

" l  
+c|  :1

(c.8)

(c.e)

Ensuite par I'application de I'opérateur S- a lS=l,Ms =1), on obtient les autres états qui sont

3c1+ c r :2  ç t

3c  r+  c1 :2  c  2

Ce qui donne cl: - 
"r: j

Finalement

ls : r,M, =,l = 
i[x,q,orq,| 

- lx,o,qrq,l]

donnés par :

ls  =1,M. -  0)= r-  n-  " :  '^  |  t -  ̂ -  'prg, l+ lx,q,qrqr l - lx ,O,erer l )
| ù , .,14=1lI '9'tPz9rl-lÏ ' i9r(

ls = l,M. - -1) = 
f {u,*,o,e,l - lx,o,q,o,l}

(c.10)

(c.11)

De la même manière nous déterminons les autres états de spins correspond à l'état initial et final

de I'ionisation (e,2e) des cibles à un électron, à deux électrons et à trois électrons actifs.
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Annexe D

Calcul da terme "fI de SEDT de l'ionisation (e,2e) du lithium :

(D.1)

(D.2)

fl =( I, (O)loper(ro)lX, (0) >

oo 
2 r ( ,<

ù,t" = (-ZNII+I2(re))ô7",0 Jr,Fr"(k.,q)q3(q)dq + |!#rFt"(k.,q)q<p3ftr)d.r @.4)
o  o r '

n=\aùt-,' ' 2 I I "-t(o,"*o,.-o,,,yr,,0{û,)yr",-" 1û";vi,_, tr..lr,i";,, (k",k.,ki)
k ik,k " 7;r, ".^!=_,,.r,,,,^,

on définit

{.,;,' (k", k' k1) = MIi,n 
"*Fnn:,n "

11 =< x, (0)x, (1)0f (2)Oi (3)l- zN * I * a . alri (0)<pr (2)qz (3)q3 (1) >
I rO r0l 4Z rO: I

ft =( ï,, tolx. trj(* * !;n + rz(r,)11, (0)q, (1) >
l r o f o r l

Où les termes Il etI2 sont définis et calculés plus bas.

x1(k,r) = 1+æ)Ii/e'o' 4(!'r) &,-(Ê)y;-(î)
l.,m

avec

" '(n, (" u,\( n, (," z. )
( 0  0  0^0  ms  m" )

(D.s)

(D.6)

)l
I

I
)

21"

, 
-t-

D(
2(,

'1

n(

(2t '
4

Yr,,o(îo)Yr",'. (îo)Yr,,-. (îr) = 

[

\nn:,n" =j*o*r" (t 
",.0)!

(k'ro)&, (ki,ro)

0

FI:,n" =

f drt
JQIJD

ms = -me

et

l l , -1"111"11,+( , "
Calcul du terme 12
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12 =<oi Gz loi G:|* . flo' a, rc z(ry) >

, l r l= 2 < ôl Gzll:lqr(") t. Qi(':)lq(r:) >
lroz I

(D.7)

Le terme .01(.:)lqr(rr) > est calculé en utilisant f identité donnée dans l'équation

, ^  +2 ) t
[rne-" 'di = (4æ) \"
J -  

\ . . _ /  
O n + 3

(D.8)

Pour terme calculer le premier terme, on a utilisé le développement de Neumann

t =t 9+y/,m(îi)ylm(îj) (D.e)
r i i  LJ (2( '  *1 )  tz+ t>  

! ' ' ^ ' r
- 

4,m

En remplaç*t 
1 

par son expression, on obtient :
t02

. *.tr,illq,tr,l t:F 9-[4' *.(r2)R1(r2)y7,-(î0)y;-(î2)Y0,0(î2)Y;,0(î2) dr2'  '  " l tor l " '  - '  
nL^tz l+ t ;  

J ro/+

-  r ' l: 14n)' I* *. (r, )R, (r)rl dr,

[ r ' . -  '  
- l

:14n)'l i I*.(rr)R, (rr)rr2drr* JR.(r,)R, (rr)rrdrr l 
(D.10)

l rod  
"  

I
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Annexe E

Calcul des éléments maficiels S et H d'un système diatomique monoélectronique

Dans le calcul des éléments de matrice de S nous avons utilisé les deux intégrales de base I
et J qui sont données par :

co

I(o,n) = Jl'e-oÀdÀ (E.t)
I

I
J(F,n) = Jpne-Êt'dp @.2)

-l

on obtient
a

S,r(F,,Fr) = 
Jq,qrA" =+ 

[l(t 
-p2)e-(p,*p,)^1r-u,u a sÊrp)(s-Fzp + ep,p)d].dp

- p 3
= 

|(tfp1+82,2)ll(gr 
+ Fz,0) + J(pr - Fz,0)l - r(Fr + B2,0)[J(B r +F2,2)+ J(pr -Fz,D])

(8.3)
On note que

Srr = ùz(0r,Fr)
522 = Srz(pz,Pz) @.3)

avec

S,r(F,,Fr) = Jq,qrA" = 
$fS;, 

- S,r)

Avec:

sir --r(gr +p2,3)[J(ft +F2,0)+J(Fr -F2,0)]+r(ft + Fz,2)lI(Ft+Fz,t)-J(gr -F2,1)l

Si:  =I(Pr +B2,1)[J(B1 +F2,2)+J(pr -92,2)]+I(B1 +02,O)[J(Fr +F2,3)-J(Fr -F2,3)]

(8.4)
On note aussi que :
S23 = sr:Gz,Fz)

et
.  mn5

Sr, = lqrqrd"='!.', IJ(?f 
- p21e-28,^çÊ(e-2a'u 1"2FzIt +2)+F,(e-'F,, *"z}zv -2y

r  ' ' ' '  1 6  '

+ 21t[(g-29,v - s2ezv1 (E.5)

- ^ 5

= "P (s""  +2S,.)
8 ' - -
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Avec

Sr, = r(2P2,4)U(2Fz'0)+ J(0,0)l -[(2P2,0)U(2P2,4) + J(0,4)l

S g : = I(zP 2,3)J (2F z,l) - I(2P 2,2)J (0,2) - I(zP 2,D J (2P 2,3)

Pour raison de symétrie de la matrice S.,', on la les égalités suivantes :

S12  =  S21r

St :  =  S: t

Sz: = S:z

on note que :

J(F,n) = (-l)nJ(-B,n)

J(0,0) = 2

Calcul de H1i :

(E.O

(E.7)

(8.8)

(E.e)

(8.10)

(E.11)

Dans le calcul des éléments de matrice H1i de I'hamiltonien H, nous présentons ici la partie

v 2
cinétique 5 qui est donnée en coordonnée polaire par

L

v2 2 . ô_tx- _1)g- Ltu'-19t
T 

= 
prl,'* -t)(aL' ' ôt" ôp " ' ôp'

et

gr  =e-Ê,À(e-Fr ra to r r )

9, = 9,(Fr)

*, = 
T" 

u, 
{^("-u,^ + eÊ,u) * p(e-e,r -.0,u}

Les dérivés corresponds à chaque fonction sont les suivants :

*q, = F,"-p'^(F,(ir '  - Ftx"-u'u + eÊ'u) -2(L- F)e-F'r ' -2()'+ p)ep'p :

["-o,r p] 11,,3 - Lr' ) + Fi(tl p- p'À) - 4P r(Ê - p' ) + 2(x - p)-l

**,=l* |
Lru,^ (pi (i.' + p' ) - g\(t p + l'.i") - 4P,()J - p' ) + z(1, + p) J

1 0 1



Annexe F

Calcul de l'intégrale ,a.1f,cr,By = 
Jdf"-"ts-P+.iri :

En utilisant la transformée de Bethe (Bethe et Salpeter 1957) pour les termes

e-dr=+(-9) tus+='
2n2 \  ôa)  t  q t  +at

I'intégrale devient :

.  . :  î  .-  t  (  62 \ " eiEria eiq2Ïb _i[ ;A(k,cr,B) = J.i+"- [. ,*p)Jdq,dq, [,fii1U1e'*'

e-ot qui s'écrit :

(F.1)

(F.2)

(F.3)

(F.4)

(F.5)

(F.6)

En utilisant les relations liant les coordonnées îu, 4 et ? (voir figure 4.2 chapitre 4) on obtient :

_  I  (  a z  \ "  o i ( q , - E , ) !A(k,cr,B) = 
* [u"upJJa'ad,ae, E*iE + Blri(i,+Q,+k)i

L'identité suivante :

Jar ,ttd,*4r+Ë;i = lzzr;301Q, * dz - Ë)

permet d'écrire l'intégral g sous la forme :

En utilisant la hansformée de Feynman (Abramovich et Stegun 1972) qui s'écrit :

où pr est défini par :

l tz  = x( l -  r )k2 + (1-  x)a2

l'intégral g devient :

[|c ..4' * *')

+xpz ,
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A(Ë,cr,B) = i#r* Iouffi "'* (F.8)

(F.e)

(F.10)

En utilisant la transformée de Bethe, I'intégration sur le variable q donne :

.  - iqô 2 '
fdd "^'" _ _ Tr,- 

._(tO+ixkF)
J  ' l - ,  

_ r2  
" l t  F

f l4+*t '1 
aF' 

J

A I'aide de cette équation, l'équation (F'9) devient :

A(f, cr, F) = 2ne'l Jo- râ[#)

On peut calculer aussi :

Jdir"e-"t e-F'u.i[i = -*o,t, cr, B)

=2n",* ._L) f a* ôt 
, [e-(r,e*i*Ëol 

j ,F.l t)'  
ôcr 'J ôuAÊ[ F )
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Résumé

Nous présentons dans ce travail l'étude de l'ionisation (e,2e) du lithium atomique et moléculaire par impact électronique' Dans la

première section nous ëtudions l,ionisation (e,2e) de l'atome d.u lithium, en considérant pour la première fois' les diJférents

termes d,échange dans Ie calcul de l,élément de transition. Note étude prouve que le terme d'ëchange correspondant à une

capture de l,électron d.,incident demeure très faible dans tous les domaines énergétiques, par contre dans plusieurs situations

cinématiques la prise en compte direct des ëlectrons du cæur, modifie sensiblement les résultats' Nous montrons également que

dans des situations d.e faible énergie d,incidence où les termes d.'échanges Q, s2) sont moins importants, I'application de

l,approche 
,DWBA, aux ëlectrons d.u continuum dans l'état initial et Jinal, améliore I'accord avec les résultats expérimentaw'

Dans la deuxième section consacrée à l,étude (e,2e) des systèmes moléculaires biélectroniques, nous étendons I'application de

l,approche 
,DWBA' à l,ëtude de l,ionisation (e,2e) de Li2 en utilisant notre fonction électronique de l'état lié, que nous avons

vérifié en reproduisant des résultats existants pour la molécule H2. En l'absence des mesures expérimentales sur l'ionisation

(e,2e) de la molécule Li2 nous prësentons des résultats théoriques concernanl quelques situations favorables de la section eficace

septeplument différentielle, dans un domaine d'énergie d'incidence variant entre quelques centaines d'eY et quelque KeV'




