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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 intérét de plus en plus
grandissant grice aux réponses qu’elle apporte aux problémes poses dans différents domaines,
comme la physique des plasmas, I’astrophysique et I’étude des réactions ionisantes sur les
molécules vivantes (Champion et al 1998). Cet intérét est amplifié par le développement de
techniques récentes de détection qui ont donné naissance a une nouvelle génération
d’expérience de collision ot les détections en coincidence des électrons émergeants sont

réalisées avec une grande précision et efficacité.

Historiquement, 1’étude du processus de simple ionisation, noté (e,2¢), 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 a 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 contribu¢ aux formulations théoriques du
probléme en proposant des approximations pour I’étude des systémes a trois corps dans 1’état
final, comme la notion de charge effective qui permet de décrire les corrélations post-
collisionnelles entre les électrons du continuum. En 1969, Ehrhardt et al et Amaldi et al ont
réussi respectivement 3 détecter en coincidence les deux électrons sortant de ’ionisation (e,2¢)
d’hélium et d’un film mince de carbone. D’autres expériences de méme 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 €V 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 (Doner et al en 1996),
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permettant de mesurer dans I’ionisation (e,2e) de H;, la quantit¢é de mouvement de I’ion

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

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 ’amélioration des
moyens de calcul : Ainsi dans le cadre de ’approximation perturbative de Born, différents
modeles ont ét¢ proposés pour décrire les ondes représentant les électrons incident, diffusé et
éjecté, allant de I’onde plane simple pour les électrons rapides (=~ 1000 €V) jusqu’aux différents
modeles du double continuum corrélé proposé par Garibotti et Miraglia (1980) et appliqué pour
la premiére fois par Brauner et al (1989) & 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 1’ionisation (e,2¢) de cibles atomiques par Madison et al
(1977) et Whelan et al (1993). 11 faut ajouter & ces méthodes, les approches plus radicales
comme 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 conceme 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 a 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
D,. A la méme époque, les premiéres mesures expérimentales ont été réalisées par Weigold et al
(1973) sur H,. La meilleure correspondance avec 1’expérience fut obtenue par la modélisation
de Zurales et Lucchese (1987, 1988), représentant 1’interaction de I’électron é&jecté avec 1’ion
résiduel par un potentiel effectif. L’extension de I’ionisation par impact électronique aux
systétmes diatomiques autres que la molécule H, a rarement été considérée a cause de la
difficulté de décrire les états du continuum a deux centres (Cherid et al. (1989) et Dal Cappello
M. C. et al. (1989)). Dans I’étude de (e,2e) de la molécule H,, Motassim et al (1999) ont
proposé une solution approchée basée sur 1’approximation de Pluvinage (1950,1951) qui permet
de décrire 1’état de continuum & 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 l’ionisation (e,2€) 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 premicre
concernant 1’étude de I’ionisation (e,2¢) de 1’atome du lithium atomique 2 trois électrons actifs
par impact électronique a faible et moyenne énergie d’incidence, et la deuxiéme concerne
1’étude de I’ionisation (e,2¢) du lithium moléculaire Li, par impact d’électron rapide.

Nous allons, dans la premiére section étudier d’une fagon générale un systeme collisionnel a
quatre électrons, dans le cadre de I’approximation ‘DWBA’ ¢ Distorted Wave Born
approximation’, appliquée a 1’ionisation (e,2e) de ’atome du lithium pour lequel les électrons
de cceur sont pris directement en compte.

Bien que le lithium soit ’'un des systémes atomiques les plus simples aprés ’hydrogéne et
1’hélium, ’étude de son ijonisation 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 (1989). Les premiéres mesures expérimentales a
notre connaissance sur la section efficace triplement différentielle, ont été obtenues par Frost et
al (1990). En 1994 Hafid et al ont étudié 1’ionisation de la couche 2s de 1’atome du lithium en
utilisant pour la description du double continuum la fonction d’onde corrélée, développée par
Brauner et al (1989). Ce modéle se préte mal au développement en ondes partielles, car la
séparation de la partie radiale et angulaire présente des difficultés pratiques insurmontables
(Peterkop et al 1982, Altick 1983). Depuis lors, un grand nombre de résultats a été obtenu,
explorant en particulier la région de basse énergie en utilisant differents modeles théoriques.
Citons les calculs d’Igor Bray et al (1999) pour la détermination du parametre d’asymétrie
associé 3 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
premiére partie est de quantifier I'influence de la prise en compte des électrons de cceur et la
contribution de différents termes d’échange & la section efficace triplement différentielle, qui

jusqu’a maintenant, n’ont jamais ét€ considérés.

Dans la deuxiéme section, nous appliquons la procédure des ondes distordues ‘DWBA’
3 I’étude de ionisation (e,2e) des systémes diatomiques en étendant le modéle d’atomes
séparés proposé par Motassim et al (1999) et Weck et al (2000) 4 la molécule Li,. Le but de ce
travail est de présenter une approximation élégante qui donnera une description en ondes

partielles du continuum électronique bicentrique.
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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 ’équation de Schrédinger radiale
seront €également présentées dans ce chapitre. Dans le deuxiéme chapitre, nous complétons
notre construction des éléments de base nécessaires dans les chapitres suivants, en décrivant le
systéme €lectronique complet avant et aprés la collision. Nous commengons par
I’antisymétrisation des fonctions d’onde susceptibles de décrire les systémes collisionnels a
deux ¢lectrons, a trois électrons et a quatre électrons. Nous déduisons ensuite 1’expression de

I’élément de matrice de transition correspondant a chacun de ces systémes.

Dans le chapitre 3, nous proposons d’étudier I’ionisation simple de ’atome du lithium
dans le cadre d’une cible multiélectronique. Nous commengons, par développer le calcul de la
section efficace triplement différentielle d’un systéme collisionnel a quatre électrons
(inicident+atome & 3 électrons), en introduisant pour la premiére fois les différents termes
d’échanges possibles dans 1’expression de 1’élément de transition. Les résultats obtenus par nos
approches seront confrontés aux calculs théoriques récents (Bray et al 1999), ainsi qu’a des
mesures expérimentales de la section efficace triplement différentielle (Frost et al 1990) et du
parametre d’asymétrie (Streun et al 1998 et 1999). Dans une autre étape nous allons répondre a
certaines questions concernant la contribution des électrons internes dans la détermination de la
section efficace, en représentant une série de comparaison de nos résultats théoriques obtenus
par I’application de notre approche pour des systémes & quatre électrons, avec des calculs
effectués par nous méme en utilisant 1’approximation du cceur gelé, qui consiste a retenir
uniquement I’électron de valence. Nous constatons pour certaines conditions cinématiques, que
I’approximation du coeur gelé et I’approche du potentiel modéle sont incapables de décrire
correctement le processus d’ionisation et que les électrons internes contribuent activement a la
section efficace triplement différentielle et particuliérement pour les grands angles de
diffusions.

Dans le chapitre 4 consacré a I’ionisation (e,2e) des molécules diatomiques & deux
€lectrons actifs, nous commengons 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 Li; en utilisant la méthode variationnelle. Vu la complexité du systéme moléculaire
diatomique, nous considérons la molécule Li, comme une cible & deux électrons actifs et nous
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nous contentons d’une description modélisée du potentiel de coeur (1s?) de chaque atome Li.
Nous développons ensuite le calcul de ’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 considérees correspondent & 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,2¢) de la molécule Li, par impact d’électron incident rapide, dans une

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

Dans la derniére partie, nous présentons dans I’annexe A la détermination de la fonction
coulombienne radiale et nous développons dans 1’annexe B la méthode numérique proposee par
Fox-Godwin. Dans 1’annexe C, nous construisons les fonctions d’onde totales d’un systeme
collisionnel & quatre électrons. Nous détaillons dans I’annexe D, le calcul de I’élément de
matrice de transition nécessaire pour déterminer la SEDT de (e,2¢) du lithium. Dans I’annexe E,
nous présentons le calcul de différentes intégrales nécessaires dans la détermination des
éléments matriciels S et H de 1’énergie totale de la molécule diatomique a deux €lectrons actifs.
Dans 1’annexe F, nous présentons quelques intégrales nécessaires pour déterminer 1’élément de

transition de I’ionisation (e,2€) de la molécule Li,.



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 I’étude et
Dinterprétation des résultats d’expériences de collisions ionisantes par impact électronique,
appelées communément (e,2¢) et (e,3e), ou 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 a la probabilité de transition d’un état
initial 3 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, 2¢)

Considérons la réaction d’ionisation simple d’une cible atomique (ou moléculaire) 4, par impact
d’électron e; d’impulsion Ei et d’énergie E; :
g+A—> A +e, +e (1.1)

A" représente I’ion résiduel, e, et e, sont respectivement les électrons €jecté et diffusé.



L’état initial du systéme est décrit par 1’équation de Schrodinger :

H¥Y=E¥, (1.2)
Ou le hamiltonien H du systéme peut s’écrire comme :

H=K+V, (1.3)
Avec K le hamiltonien du systéme en 1’absence de toute interaction ¥ entre 1’électron incident et

la cible.

Dans 1’état final, 1ion A et les électrons émergeants se trouvent a nouveau séparés.
L'hamiltonien H du systéme peut s’écrire alors :

H=K'+V", (1.4)
Ou K' représente I’hamiltonien du systtme (ion + deux électrons) en absence de toute

interaction et V' le potentiel d’interaction entre ’ion, 1’électron diffusé et 1’électron éjecté

-

auxquels on attribue respectivement les vecteurs d’onde ¢, l;s et k

., avec les énergies

cinétiques des électrons émergeants £, E,.

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

cinétique de 1’électron a I’ion. Les équations de conservation des énergies et les quantités de

mouvements totales (E; = E, lgl = Ef) sont données par :

E=Ep+E+E, (1.5)

-—

b=k, +k +7, (1.6)
Ou E,, représente le potentiel d’ionisation de 1’atome cible. Nous définissons également le

transfert d’impulsion k& par :

— - —_

k=Fk—Fk,. (1.7)

1.3 : Notion de section efficace

Dans une expérience typique de collision, on considére un flux F de particules incidentes,
homogene et de méme énergie, qui rentrent en collision avec N, particules identiques & 1’état
gazeux. La densite des cibles et le flux sont supposés faibles afin d’obtenir un choc par particule.

Cette hypothése permet d’éviter la prise en compte de phénoménes trés 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 (Goldberger 1967) :

o =—iv—, (1.8)
FN,

Elle est mesurée en m? et reliée a la probabilité de transition P de I’état initial vers 1’état final,

par unité de temps, par la relation suivante (Goldberger 1967, Joachin 1975) :

Py

La probabilité de transition est reli¢e a I’élément de matrice de transition ‘T ﬁl (définit plus loin

dans 1’équation (1.21)), par la relation :

4
(2]’:) S(E,— E; )k~ kT, F. (1.10)

E—)f

1

Pour plus de détail voir (Goldberger 1967, Najjari 1997).
1.3.1 : Section efficace différentielle

Dans le cas d’une ionisation simple, 1’état final du systéme est constitué par un électron éjecte,

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 Ee, Es et § (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):

4
o= (—Zkl)— jdkedksdcjﬁ(E,. —E;)5(k,~(k, +k,+§ ))|Tﬁ|2 : (1.11)

Lintégration dans I*équation (1.11) sur 4§, conduit & I’aide de la fonction 5(k; —(k, + k,+G))

a une nouvelle expression :

o= (2;‘;)4 [dk.ak.5(E, - E, Il (1.12)

qui correspond donc 4 une expérience de collision dans laquelle seule la présence de ’ion 4"

dans un état donné est observée.



1.3.2 : La section efficace simplement et doublement différentielle

Dans une expérience de collision, on peut obtenir aussi des informations supplémentaires sur
I’état final du systéme, en plagant un détecteur qui permet de déterminer la direction de 1’un des
¢lectrons en coincidence avec I’ion. Nous pouvons parler dans ce cas, d’une section efficace

simplement différentielle, que nous présentons sous la forme :

do  (2z)' (5, .~ 2
R IksdksdkeJ(Ei—Ef Il (1.13)

s

qui est proportionnelle a la probabilité de détecter un électron dans une direction £2,. Ici, on

tient compte de dk, = k7 dk,d12,.
Si le détecteur permet aussi la détermination de I’énergie de 1’un des électrons émergeants, on
peut définir a partir de 1’équation (1.13), une section efficace doublement différentielle :

d’c  (2z)!

2
T, . 1.14
dRdE, K /) (1149

ki, [ a2,

o k2o A L
L’intégration sur dE, = d( 7‘3 ) disparait car la valeur de I’énergie du deuxiéme électron sera

fixée.
1.3.3 : La section efficace triplement différentielle

Le processus de simple ionisation par impact électronique, qu’on note (e,2e), entraine un
electron éjecté et un électron diffusé dans la voie finale. Ces deux électrons seront détectés par

deux détecteurs placés respectivement dans les angles solides df2, et d(2, centrés sur les
directions (&,,¢,) et (6,,p,). La détection en coincidence de ces deux électrons émergeants
conduit & la mesure de la section efficace triplement différentielle SEDT. A partir de 1’équation
(1.14), on peut facilement obtenir I’expression suivante :

d’o

4
SEDT= L2
dQ2d40dE, &,

2
»

T,

(1.15)

Cette quantit¢ décrit pour une énergie donnée, la distribution angulaire de 1’électron aprés
diffusion, nous obtenons donc une fonction qui contient tous les paramétres inhérents & la

collision, c’est a dire, E;, E, et E, ainsi que les angles 0,6, etp, p,.
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1.3.4 : Section efficace quintuplement différentielle pour la double ionisation

Le processus de double ionisation par impact €lectronique, que I’on note par (e,3e), résulte en
quatre corps dans I’état final : Deux électrons €jectes, un diffusé et un ion résiduel. Son étude
consiste 4 mesurer les caractéristiques de toutes les particules que présente le systeme apres

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

4
o= (2:) [, s G5 E, ~ B )6k~ T (1.16)

Elle est définit en fonction de tous les paramétres cinématiques qui caractérisent ce phénomene

d’ionisation : Les quantités de mouvement, de I’électron diffusé notce Es , des deux électrons

éjectés notees Ee 75 Eez et celle de la cible qu’on note par g .

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

quintuplement différentielle :

5 4
SEDS= do L
d0.d$2,,d0,dE,dE,, Kk,

1

T[, (1.17)

dans une géométrie coplanaire, en angle et en énergie de 1’électron diffusé et des deux électrons

éjectes.
1.4 : Développement de Born

L’ionisation par impact électronique est un processus trés complexe, son étude nécessite la
détermination de la probabilité de transition d’un état initial 2 un état final qui peut étre
exprimée en terme de 1’élément de transition, associ¢ a 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 1’opérateur d’interaction V. Etant donné

que ce potentiel est indépendant du temps, on passe facilement par I’application de 1’opérateur
d’évolution 4 la définition de 1’opérateur de transition, en introduisant I’opérateur de Green G*

associé a I’hamiltonien H du systéme (Messiah 1964, Najjari 1997) :

T= V+V’—-—]—V =V+V'GV (1.18)
E -H+in

Ou H et V' sont défini dans 1’équation (1.4).
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Cette formulation de Born qui nous conduit & un développement en ¥, nous pouvons
Pinterpréter comme étant une série de diffusion multiple dans laquelle le projectile interagit de
fagon répétitive avec le potentiel V, et se propage librement entre deux interactions successives :

T=V+V;V+V ! V ! V+.. (1.19)
E —-K+in E,~K+in E,-K+in

autrement écrit

T =V +VGyV +VG,VG,V +...

Ou Gj = —1— représente 1’opérateur de Green associé a I’hamiltonien K définit dans

E -K+ip

’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 a celles des électrons de la

cible (Bomn 1926). Nous écrivons ainsi 1’opérateur de transition par :

== Z|r—r| 1

(1.20)

rj]
Ou IF - FJ’ est la distance entre I’¢lectron incident et 1’électron j de la cible, |7 ~ 7| la distance
entre 1’¢lectron incident et les différents noyaux constituants la cible, Z n, 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 I’expression suivante :
T, =<¥; |V|¥" > (1.21)

# et ¥, sont respectivement les fonctions d’onde décrivant le systéme avant et aprés la

collision.
Comme nous I’avons précisé plus haut (équ 1.3) I’hamiltonien H du systéme constitué d’un

électron incident et une cible atomique & N, électrons, s’écrit comme la somme de deux

12



opérateurs : ’opérateur K, dont on connait les états stationnaires et l’opérateur ¥ qui décrit

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

H=K+V (1.22)
Vlzncl Ne 2 Z
K =——4 =D 2f N)+Z— (1.23)
j=1 i<j

Z, représente la charge du noyau.

Soit ¥ la solution exacte qui correspond aux états propres de ’opérateur K vérifiant I’équation
suivante :
K¥Y =E¥ (1.24)

Nous allons écrire ¥ sous la forme d’un produit antisymétrisé de la fonction d’onde

variationnelle de la cible @_;,(7;,75,...7y ) et la fonction d’onde de I’électron incident AN
T = A(¢i+(ki)¢cible(r1'r2""’rN)) (1.25)
Ici 4 représente 1’opérateur d’antisymétrisation.

La fonction d’onde qui correspond & 1’électron incident sera celle d’une particule libre &, qui

3
peut étre représentée par une onde plane (27) ? et

Dans 1’état final, on construit la fonction d’onde ¥ sous forme d’un produit antisymétrisé de la
fonction variationnelle de 1'ion résiduel @, (7;,7,,...#y_;) €t deux ondes qui representent
respectivement 1’électron &ecté y, et ’électron diffusé g :

¥, = Al 2 Gonl T T2 1)): (1.26)
¥, doit étre une solution asymptotiquement exacte de 1’état final, solution de I’équation de

Schrodinger satisfaisant les conditions aux limites :

(E-H)¥; =0. (1.27)

1.5.2 : Cas d’un électron incident lent

Nous verrons dans ce présent paragraphe que la définition donnée & la matrice de transition dans
’équation (1.21), prend une nouvelle forme quand il s’agit d’une ionisation par impact

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

13



Iénergie du projectile, ce dernier subit 1’effet d’un potentiel statique U

b » UNE perturbation
importante qu’on doit prendre en considération dans la description de sa fonction d’onde.

Soit I’équation (1.22) :

H=K+V+U-U

H=(K+U)+(V-U) (1.28)

H=K""+w

KDWBA

On définit donc un nouvel hamiltonien , a qui on associe une nouvelle fonction d’onde

de I’état initial X;" qui obéit 4 1’équation suivante :
(E-KP"P4 )X} =0 (1.29)

Dans ce cas, la matrice de transition est donnée par I’approximation des ondes distordues

‘DWBA’ (Joachain 1983), sous la forme :

T, =<¥%; WX > (1.30)
T, =<¥; |V-U| X' >

U représente le potentiel de distorsion de 1’état initial. Dans le cas d’un atome & N, électrons, il

est défini par:

N,

€

z_f_

i=1 Yy

VA
Ueinie(1:) = __ri-l_ < Peivie (11,221 ) Peivie(V5F2seesly ) > (1.31)

0

Poinie(75--1y ) €st 1a fonction d’onde de I’état fondamental de la cible, qu’on relie & X, par une
nouvelle fonction d’onde (distordue) y; de I’électron incident:

X7 = AP (1.7 )27 (1.32)

On remarque que la définition habituelle de 1’¢lément de transition défini dans 1’équation (1.21),

peut étre obtenue en remplagant dans (1.30) le potentiel U par zéro, et que la fonction d’onde

#; dans ce cas, est une onde plane.

Dans 1’état final, la fonction d’onde distordue sera donnée d’une fagon similaire sous la forme

suivante :
¥7 = At P11t )) (133)
Ou ¢,,(r,....ry_;) représente la fonction d’onde décrivant I’ion résiduel dans 1’état final, et

X Xs la fonction d’onde distordue du double continuum qui correspond & un produit de deux

14



fonctions d’onde distordues, de ’électron éjecté y, et de 1’électron diffusé y,, qui sont

calculées comme fonctions propres de I’hamiltonien :

Hion — hf + Uion(r,')’ (1 34)
avec
2 N1 g2
hf=_v__ (_L+Z.]L)+Zi
2 3 2 ¥ j<i Ty

U. = est le potentiel de distorsion dans 1’état final. Il est défini comme une moyenne sur toutes

ion
les interactions de chaque électron sortant avec 1’ion résiduel & (N, — 1) électrons, il s’écrit :

Ne-1

Z 1
Uion(7o) =—_ri+ < @ion(T1: 120N 1) z r—|¢ion(71:rz»---»rN-1)>: (1.35)
0 i=1 Toi

1.6 : Les fonctions d’onde du continuum

Nous avons vu dans ce qui précédent que 1’une des taches 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 1’application des méthodes
variationnelles habituelles, comme la méthode de Hartree-Fock. La fonction d’onde du systeme
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 1’équation de Schrédinger 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 I’équation de Schrodinger - Méthode des ondes partielles

La décomposition en ondes partielles est utile dans le cas ou la résolution de 1’équation de
Schrédinger d’une particule dans un potentiel U , ne possede pas de solutions analytiques. Dans
le présent travail, nous allons étudier I’effet de la distorsion dans le cadre d’une ionisation (¢,2¢)
par impact d’électron incident a faible énergie. Le traitement des ondes distordues que nous
proposons dans cette partie, est utile dans le probléme ot une interaction s’ajoute a ’interaction
coulombienne et dans le cas d’un potentiel modele.

L’équation de Schrodinger indépendante du temps, s’écrit dans un systtme de coordonnées

sphériques sous la forme suivante (Landau et al 1974, Messiah 1964):
15



72
[[_]?ai 20 -%}kz—U(r)] P(k,F) =0 (1.36)
v v

6r r

=Y

Dans le cas d’un potentiel central, les opérateurs H, I? et ﬁz commutent deux a deux (Cohen

1977). On construit 1’état stationnaire ¥( k7 ) comme combinaisons linéaires d’ondes

partielles, il est donné par :
P(k,7)= CR,(k,r)Pycos(a)) (1.37)
14

Ou P(cos(a)) est le polyndme de Legendre qui dépend explicitement de I’angle « entre k et

7 (Cohen 1977, Landau et al 1974).

En sachant que :

4
L) pyeosa) - ZYJ"*(@,@ Y (62,02), (1.38)

/4

m=—{
¥yl k ) est une harmonique sphérique, par définition cette fonction est une fonction propre de
I’ et L,,avec
r Ye,m(ﬁ,(o)=£(£+1)h2 Y,.(6,p) [LeN (1.39)

L Y, (0.90)=mh ¥, ,(0,p0) me Z|m<{|
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L’écriture des solutions de (1.39) dans le systéme des coordonnés polaires, permet de séparer les
parties radiale et angulaire. L’équation (1.36) se réduit a celle d’une équation différentielle
concernant la partie radiale R,(k,r) seulement :

[[Li(rzi _‘5(““} +k2—U(r)] Ry(k,r) =0 (1.40)
£

r® or or r?

Le deuxiéme terme de 1’équation (1.40) qui représente la barriére centrifuge, est un potentiel
répulsif a courte distance (2 cause du terme 1//") dés que £ =0, et d’autant plus grand que la

valeur du moment cinétique est grande.

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

1’équation (1.40) se transforme en :

[az (22,

or? * r’

—U(r)} Fy(kr)=0 (1.41)

dont nous ne retenons que les solutions ayant un sens physique. Sous cette condition les seules
familles qui nous intéressent, sont celles qui sont régulieres a ’origine et qui posseédent le

comportement suivant (Cohen 1977, Landau et al 1974) :
u(kr) ~ ar™ A ‘ (1.42)

r—0
Satisfaisant la condition a I’origine :
u,(0) =0 (1.43)
L’expression finale de la fonction d’onde ¥ solution de I’équation (1.36), peut s’écrire en terme

de F,(k,r) sous la forme :

© £
w(i )=S0y it Ty )y, 7) (144)

(2”)3/2 £=0 m=—1¢

4, représente le déphasage dii au potentiel radial U(r).

1.6.1.1 : Cas d’une particule libre

Dans le cas ou le potentiel d’interaction U=0, ’équation précédente, se réduit a celle d’une

particule libre qu’on décrit par une onde plane ¥#,. Les solutions radiales de 1’équation (1.41)

sont des Bessels sphériques qu’on note j,(k,7).
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% _ (2/,[)-3/231'12?
© ! n 145
() N S sk )Y (E)¥yn(7) (149

= 3/2
" (27) =0 m=—t
Le comportement asymptotique de la fonction coulombienne sphérique réguliére F, et

irréguliére G, , est donné dans ce cas par :

F, ~,_., sin(kr —ém ) (1.46)

G~ cos(kr—éfzz) (1.47)

Dans le modéle des ondes planes, utilisé par Wetzel (1933) et Veldre et al (1966) dans
I’ionisation simple de I’hydrogene, le continuum de 1’état final est décrit par le produit de deux
ondes planes. Cette description n’est valable que pour des collisions a trés haute énergie, et pour
avoir une telle situation, il faut que les deux électrons émergent avec un trés 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, le traitement se rameéne a la résolution de ’équation de Schrédinger d’une particule dans un
potentiel central U donné par :

v=-2 (1.48)

r

L’équation de Schrédinger s’écrit :

2 |
{% e -5 }Fz(k,") =0 (149)

VA .. :
Avec 77= 7 le parametre de Sommerfeld. Dans ce cas particulier la fonction d’onde entrante de
cet électron s’écrit sous la forme compacte suivante (Mott et al 1965):
_ _m o .
P(k,7)=(2n)3"%e 2 I(1+in)e™” F (-inl—i(kr +k.F)) (1.50)

Ou les fonctions /~ et ,F; désignent respectivement la fonction gamma et la fonction

hypergéométrique confluante (Abramovich et al 1972) (le détail du calcul est donné dans

I’annexe A).
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Dans ce cas on peut également traiter le probléme de diffusion par la méthode des ondes

partielles, en décomposant la fonction d’onde coulombienne ¥#( k7 ) sous la forme suivante :

v, = A5 S e T (R () 151

Par définition, dans le cas d’un potentiel coulombien, I'onde réguliére F,(k,r) et irréguliere

G,(k,r), solutions de 1’équation (1.41) ont la forme asymptotique suivante :

F,~ sin(kr—ﬂln(Zkr)——é—Zﬂ'+ o,) (1.52)

G, =, cos(kr—r;ln(Zkr)—éE;r+ o,). (1.53)
Notons que le terme logarithmique présent dans 1’expression asymptotique traduit la présence du

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

o,=argl({+1+in). (1.54)

L’intérét du traitement de la diffusion par séparation des variables angulaires et radiales, n’offre
pas grand intérét pour le traitement de la diffusion coulombienne, puisqu’on dispose d’une
solution analytique (1.50) exacte dont I'utilisation facilite les calculs de I’¢lément de transition,

contrairement a la méthode des ondes partielles qui converge trés lentement.
1.6.1.3 : Cas d’un potentiel de distorsion

Contrairement au cas d’une diffusion dans un potentiel coulombien, la résolution de I’équation
de Schrodinger d’une particule dans un potentiel radial quelconque, ne posséde pas toujours une
solution analytique.

Reprenons 1’équation (1.41) pour un potentiel radial de type :

U=U,+U

cp?

(1.55)
Ou la perturbation U,, qui s’ajoute au potentiel coulombien U, est le résultat d’une interaction
de courte portée entre chaque électron sortant et Iion restant a (N, — 1 ) électrons. Au-dela
d’une certaine distance r;,,, du noyau, I’effet du potentiel U, devient quasiment nul, c’est le
potentiel coulombien U, qui domine. Ceci peut s’expliquer par le fait qu’a I’infini, la charge

vue par I’électron sortant est égale a la charge du noyau Z, moins celle des (N, — 1) électrons.
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La fonction d’onde d’un électron dans le potentiel U, n’est plus représentée par 1’onde

coulombienne pure, mais par une onde distordue dont X,(k,7) sa fonction radiale solution de

I’équation de Schrédinger :

2
Lfrz +k2_£(€rj])—U(r) X, (kr) =0 (1.56)

Aux grandes distances, le potentiel coulombien U, prédomine sur le potentiel A courte portée

{Qe+1)

r2

U, (r) et la barriere centrifuge . Par définition, la fonction X ,(k,r) s’écrit dans ce cas,

comme combinaison linéaire des fonctions coulombiennes réguliére et irréguliére (Landau 1974)

X,(k,r) > 4,[H (k,r)+ e H (k,r)], (1.57)
r—

Ou 4, est une constante de normalisation.

avec:
4 =0,+6, (1.58)
H{(k,r)=e™{F, +iG,}, (1.59)

La quantité¢ 4,, représente le déphasage total di au potentiel U. Le terme &, additionné au
déphasage coulombien o, pur, est dii au potentiel Ug-

En substituant (1.57) et (1.58) dans (1.59) on trouve:
X,(k,r) o 2 (cos( S, )Fy(k,r)+ sin(5, )G, (k,r)) . (1.60)
r—o

1.7 : Résolution numérique pour la fonction d’onde radiale

Comme nous ’avons dit précédemment, la détermination des fonctions radiales solutions de
I’équation de Schrodinger (1.56) se fait numériquement en utilisant la méthode Fox-Godwin
(Schmid et al 1990). On commence par intégrer a partir d’un point » >0 au voisinage de
Porigine, en respectant le comportement donné dans 1’équation (1.60), ensuite on passe d’un

point a un autre jusqu’au point 7 = #,,,;,, OU #;, ;. est la distance & partir de laquelle le potentiel
a courte portée s’annule, et la partie radiale X,(k,7) prend la forme asymptotique habituelle

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

etapes sont respectées : D’abord le choix judicieux de r = 0, la bonne détermination de 7,,,, et

en fin 'intégration propre de 1’équation (1.56).
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Le traitement numérique que nous avons utilisé, consiste & remplacer dans (1.56), le premier

terme par la définition de la dérivée seconde de X,(k,r) qu’on notera ici par X', tel que :

X,,=X(r+h)+X§;—h)—2X(r)+0(h2) (1.61)
L’équation s’écrit alors sous la forme :
X'"+W(r)X(r)=0 (1.62)

On obtient enfin, aprés quelques manipulations (voir annexe B), ’expression finale suivante :

2
2X(r )~ X(r—h)= " (10W(r)X(r)+ W(r + )X (r—h))
X(r+h)= 12

- (1.63)

h
1+ 7] W(r+h)
Le comportement de X{r) au voisinage de 1’origine permet de déduire les premicres valeurs de
X{(r), et par itération on détermine X{(r) sur tout le domaine [0, #;, ;. /
Les fonctions radiales données par (1.63) ne sont pas normalisées, pour cela on calcule le

coefficient de proportionnalité entre la forme asymptotique de la fonction (1.63) donnée par

I’équation (1.60) et la fonction numérique pour des grandes valeurs de r :
XNum(r) = AXasym(r)’r —> (r - rMax) (164)

On obtient les fonctions radiales normalisées :

xNorm =j14-XNum- (165)

La méthode numérique des ondes partielles est moins efficace dans le cas d’un potentiel
purement coulombien, car le développement de I’amplitude en harmoniques sphériques
converge trés lentement. Cependant, la résolution de 1'équation de Schrédinger se ramene a 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 F,(k,r) :

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

F,(k,r) solutions de I’équation de Schrdinger obtenues dans le cadre de ’ionisation (e,2¢) de
1’atome du lithium. Nous avons pris ici le potentiel U,,, (potentiel de distorsion de I’état final)

appliqué a I’équation (1.41) pour déterminer la fonction radiale du continuum, que nous allons

calculer pour des énergies d’éjection de SeV, 24.5 eV et 124.5 eV.
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On remarque que pour /=0 (figure 1), ol I’énergie centrifuge ne figure pas, la principale
différence qui existe entre les deux courbes en fonction de », est due au déphasage a courte
portée.

Pour ¢ > 1, les deux fonctions radiales possédent un comportement tout & fait similaire a la
fonction pour laquelle £ =1 (figure 2), dans ce cas, ’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 trés
fortement, ce qui demande plus d’ondes partielles pour la convergence dans le calcul de

I’élément de transition.

-0,54

-1,0

r(ua.)

Figure 1 :Comparaison entre la fonction radiale distordue -DWBA- et la fonction radiale coulombienne -OC-

, représentant un électron éjecté d’énergie 5 eV, pour £ = 0.

0,5

F, (k1)

-0,5

r(u.a)

Figure 2 :Méme condition que la figure 1, mais avec ¢ =1
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2 4 6 8 10
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

4 6 8 10
r(ua)

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 £ =0.

1.8.1 : Détermination du déphasage

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

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

numériquement aprés avoir intégré ’équation de Schrédinger.
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Le comportement asymptotique de X,(7) permet d’écrire :

X,(r) = 2¢"° (cos(5, )F,(k,r)+sin(8,)G,(k,r), (1.66)
r—»
X,(r—h) (—) h)Zei‘g[ (cos( 0, )Fy(k,r —h)+sin(5,)G,(k,r—h), (1.67)
ro>(r-—

Ou % = r,,./ NB, et NB le nombre de points de I’intervalle. Le rapport des deux équations

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

g5, = Fellb=h)X,(5) = F(kb)X,(b=})
C T Gkb—h)X,(b)-Gy(kb)X,(b~h)’

Avec b=ry,, . (1.68)

Afin d’interpréter les courbes des fonctions radiales, nous présentons dans cette partic une
comparaison directe entre le déphasage coulombien et le déphasage dii au potentiel total, pour

une énergie d'éjection égale a 24.5 eV.

E = Déphasage | Déphasage Rapport
24.5 eV | coulombien total R=0,/4,
o, 4, =0,+0,
£=0 0.299051 1.15568 3.86451
£=1 -0.341378 | -0.266659 0.781127
L=2 -0.698048 | -0.692875 0.992590
£=3 -0.941523 | -0.941149 0.999602
£=4 -12571 -1.12569 0.999976
£=5 -1.27367 -1.27367 0.999998
=6 -1.39724 -1.39724 1.00000

On remarque d’aprées ce tableau, que le déphasage supplémentaire provenant des forces a courte

portée s’annule pour les grands moments angulaires lorsque le rapport R=0,/ 4, égal a 1.0n

constate aussi que la probabilité de présence de 1’électron prés du noyau, 1a ou I’effet de

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

1.9 : Modéles 2C et 3C

Aprés avoir déterminé la fonction d’onde d’un électron dans un potentiel radial, que nous avons

déterminé approximativement par la méthode ‘DWBA’, nous allons passer briévement dans
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cette partie au probléme de trois corps (double continuum + ion résiduel) rencontré dans I’état
final d’une ionisation (e,2¢). Pour résoudre ce probleme plusieurs modéles ont €té proposés.
Dans le modéle (2C) (Najjari 1997), la fonction d’onde décrivant les électrons émergeants dans
]’état final d’une ionisation (e,2¢), est un produit entre deux fonctions d’onde coulombiennes
2.(k,.1;) x(ks,r, ), une pour ’électron éjecté et 'autre pour ’électron diffusé. Pour tenir
compte de la répulsion coulombienne entre les deux électrons, Brauner, Brigge et Klar (1989)
ont proposé une fonction d’onde corrélée satisfaisant exactement les conditions asymptotiques,
elle s’écrit :

P(r,1y) = Xe(ko 1 )25 (K13 )C (ks 112 ) (1.69)
2.(k,.1r) x.(kr,) représente la fonction d’onde du double continuum composé par 1’électron

&jecté et 1’électron diffusé en absence de leur interaction mutuelle. La troisiéme fonction

C(k

es’

r,,) teprésente I’interaction répulsive des deux ¢lectrons. Whelan et al (1994), Rouet et al

(1996) ont proposé un autre traitement simplifié de Dinteraction post-collisionnel, en

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

2
N, = 2Z (Rl _ gy (1.70)
Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre la définition de la section efficace multiplement
différentielle d’une ionisation (e,2¢) d’une cible atomique par impact électronique. Apres avoir
défini le développement de Born, nous avons étudié le probléme d’une particule dans un
potentiel radial quelconque, en utilisant la méthode des ondes partielles pour résoudre 1’équation
de Schrodinger correspondante. Nous avons ensuite évoqué le probléme a trois corps rencontré
dans I’état final d’une ionisation par impact électronique, et nous avons proposé notre approche
numérique correspondant aux potentiels radiaux distordus ‘DWBA’ que nous allons appliquer
aux calculs de 1’élément de transition, dans les prochains chapitres prévus a 1’étude de la simple

ionisation du lithium atomique et moléculaire.
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Chapitre 2

Détermination des fonctions d’onde du systeme
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,2¢), et nous avons défini la section efficace mulitplement différentielle du processus
d’ionisation.

Nous allons nous intéresser dans ce chapitre a la détermination de la fonction d’onde totale,
décrivant le systéme électronique complet avant et aprés la collision. Pour cela, nous
commengons par I’antisymétrisation des fonctions d’onde susceptibles de décrire les systémes
collisionnels a deux électrons, a trois électrons et a quatre électrons. Nous allons ensuite
examiner bri¢vement I’expression de I’élément de matrice de transition correspondant & chacun

de ces systemes.

2.2 : Fonction d’onde totale des systémes collisionnels a 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 probleme d’indiscernabilité
qui se pose entre les électrons du continuum et les différents électrons de 1°état li€. Pour aborder
la construction des fonctions d’onde antisymétriques du systéme collisionnel, nous allons

considérer que ces électrons peuvent avoir des spins paralleles ou antiparalleles. La
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détermination de la fonction d’onde antisymétrique du systéme collisionnel est donnée a partir

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

opérateurs S° et S, .

2.2.1 : Systeme collisionnel a deux électrons

Considérons un systtme composé d’un électron incident de fonction j; et une cible
d’hydrogéne atomique de fonction ¢. Dans ce cas, le nombre quantique S peut prendre deux

valeurs 0 et 1, on a donc quatre combinaisons de spins possibles dans I’état initial : 71, T4,

W

Les fonctions d’onde de spin total S=0 et S=1 représentant le systéme avant la collision, sont

données en terme de quatre déterminants de Slater suivants :

>

72|, |72, |70 et |1 @2.1)

Ou la barre qui figure sur les fonctions y; et ¢ correspond & un spin mg =—1/2. Ainsi pour

1’état de spin total ( S=0, M=0 ) on peut écrire :

V(S =0,M =0) = %nm g 2.2)

satisfaisant la relation
S'y(S=0M=0)=0,
S,wi (S=0M=0)=0. (2.3)

Pour §=1, trois ¢tats sont possibles :
;//,.Z(S=1,M=])=|Z,.¢|,

v (S=1M=-1)=|7p| , (2.4)

I _
Vil S=1LM =0)= 3[ |z +|2:2|] -

On peut définir de la méme maniére les fonctions d’onde correspondant a 1’état final d’une
ionisation (e,2¢) de I’hydrogeéne atomique, ou les deux électrons émergeants, le diffusé et

I’éjecte, sont décrits par leurs fonctions d’onde respectives #, et .
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1 . _ —
V/fI(S =0,M =0) =_ﬁ[|ls2’e| _l/%,sle ] >

w(S=LM=1)=|rx],

ws(S=1M=-1)=|7.7 (2.5)

Ji _ —
Wi (S=1M=0) =7—2—[|me| AR

Comme nous 1’avons défini dans le premier chapitre, I’élément de transition T); est relié  la

fonction d’onde de I’état initial et final du systéme, par la définition générale suivante :
TEMIUSM) =< S MIP|S', M'>= A Sy 4Fs. s> (2.6)
Nous désignons par A4 I’amplitude de diffusion dans le cas d’une transition entre 1’état initial
IS ""M'> et I’état final IS ,M >. Cette égalité reste valable lorsqu’on exclut toute sorte
d’interaction dépendante du spin dans le potentiel d’interaction V entre I’¢lectron incident et la
cible.

En utilisant I’équation (2.6), ’élément de matrice de transition qui correspond a Iétat (5=,

M=0), donné en fonction de ¥, le potentiel d’interaction entre I’incident et I’atome d’hydrogéne,

s’écrit ;
T3=M=0 =<y (10); |wi(10) >, @2.7)
Autrement écrit
— M= 1 _ — _ _
Ty=M=0 = 7< |Z(Dx.(2)| = |2 DLWVl Z (Do 2)| - | 2i(D2(2)) > (2.8)

Ce terme peut étre déterminé sous forme de quatre tableaux :

Az (2 WD 2> | Z(Da(2) [-o(D)Z(2)
Z(1)2.(2) s 0
“2(D)7.(2) 0 7
Bz 2Vl (Da2) > | Da(2) |-8(Da(2)
Z(1)2.(2) 0 »
2(DZ.(2) » 0
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<|xDZCNWNZ(De(2)|> | Z(Dp(2)  |-0(1)Z(2)
Xs(1)Xe(2) 0 £
-/?e(])ls(z) -8 0
<Dz o) > | t(DP(2)  |-2(1)2:(2)
Xs(1)Ze(2) f 0
~Ze(1)2:(2) 0 f
Ou
f = [drdra(Dx(2)1V 10 Dec2), 2.9)
dit terme direct, dans lequel 1’indice de 1’électron incident est attribué a 1’électron diffusé.
et
g = [ dr i, (2) (D[] (1 2), (2.10)

dit terme d’échange, dans lequel I’indice de 1’électron incident est attribué a 1’électron &jecté.

On détermine de la méme maniére les éléments de matrice qui correspondent aux autres états de

spin. On obtient pour I’état singulet (S=0, M =0)

T Ml =f+g. (2.11)

Pour I’état triplet S=/, on obtient :

Ty"™M=f-g M=1, -1, 0. (2.12)
Faisant la moyenne sur tous les états initiaux possibles :
VA | 2
- (S.M)
Tl =< [Tl 2.13)

(S.M)

et en utilisant la formule (2.6), I’expression finale de I’élément de transition est donnée par :

i 3
lTﬁlz =;|f+g|2+;|f‘g|2- (2.14)
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2.2.2 : Systéme collisionnel a trois électrons actifs

Considérons un systéme composé d’un électron incident de fonction y;( I?, ) et une cible

d’hélium a deux électrons actifs de fonction @,,. Le nombre quantique S peut prendre dans ce
cas, une seule valeur 1/2, car les deux électrons de I’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 I’état initial, on obtient quatre combinaisons de spin

possibles données sous forme de déterminants de Slater suivants :

|Zi¢152 ) l,%',-@(ﬂzl, IZ'(DI@I et |Z'5¢2|s (2.15)
Dans 1’état initial, les deux fonctions d’onde antisymétriques qui correspondent a 1’état de spin

total §=1/2 (Mg =1/2, My=-1/2) sont données par :

I ¢ _ _
wi(1/2,1/2)= ﬁﬂz,-@%l - IZ,-@%I}
(2.16)

1l (_ _ _
wi(l/2~1/2)= Eﬂmp]%l - |Zo7il}

On définit de la méme maniére les fonctions d’onde de 1’état final d’une ionisation (e,2e) de
I’atome d’hélium, ou les deux électrons émergeants, le diffusé et 1’éjecté, sont décrit par leurs

fonctions d’onde respectives y, et y,. Ici deux états sont possibles, et chaque état peut étre

écrit sous forme de deux combinaisons possibles :

Pour S=1/2, My =1/2

1
(1/2172) ==z, 2.0~ |2.7.4 - :
Wf(] ) \/g{ Zs/%/e¢ |Zs/%/e¢ Zsle¢ }
_ 1 - _
i(1/21/2) =z |-l n2d), @.17)

Pour §=1/2, M =-1/2

T XsP

X XsP

}

-2

}

La fonction @ représente 1’électron de 1’ion résiduel.

wi(1/2-1/2) = %ﬁzml +
(2.18)

TP

_ 1 (_ _
Wi(1/2-1/2) = ﬁ{zsml -
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En respectant la propriété d’orthogonalité définie dans 1’équation (2.6), le calcul de I’é1ément
T=<|2(1)Z2)83)Va|2:( 1)P(2)p(3)> ou V, désigne le potentiecl d’interaction entre

P’incident et la cible d’hélium, est déterminé en utilisant le tableau suivant :

R P B I sl P Sl Pl Ry
TN |7 0 0 0 0 ’
-X§1)7§3)¢(2) 0 f 0 -h 0
-Xﬁz)ieﬂ)‘b(s) 0 0 f 0 -h 0
TR0 |0 E 0 7 0 0
706D [0 + 0 ! 0
_xgz)zéé)d)(l) -h 0 0 0 0 F
Ou
1 = [drdrdr, ()2 2)H3)IV ] (Do 2)0s(3), (2.19)
dit terme direct, dans lequel I’indice de 1’électron incident est attribué a 1’électron diffusé.
et
g= J‘d;‘ld;}d;}ls(Z)Ze(1)¢(3)[V2]Ii(1)¢1(2)¢2(3)5 (2.20)

dit terme d’échange, dans lequel 1’indice de I’électron incident est attribué a 1’électron éjecté.

et finalement
h= _[dfzdfzdfsls(3),2’6(2)¢(1)[Vz]Zi(1)¢1(2)¢2(3), (2.21)

dit terme de ‘capture’, dans lequel I’indice de 1’électron incident est attribué a 1’un des électrons

liés de I’ion résiduel.

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

méme maniére que le terme précédent (7).

Prenant la moyenne sur tous les états initiaux possibles :

|Tﬁ|2 = ZITﬁS'M)lz’ 2.22)
Z(S.M)
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on obtient enfin I’expression de 1’élément de transition de ’ionisation simple d’hélium, qui est

donnée par :

2 (1 3
|Tﬁ| ={3|2f—g—h|2+—2—|g—h|2}. (2.23)

2.2.3 : Systéme collisionnel a quatre électrons

Nous considérons maintenant un systéme a quatre électrons. A titre d’application nous étudions
le cas de ’ionisation simple de I’atome du lithium & trois électrons, par impact électronique
(objet d’étude du prochain chapitre). La fonction d’onde du systéme dans son état initial est une
combinaison de produits de fonctions d’onde, décrivant respectivement 1’électron incident
zil l_c; ) et I’atome du lithium décrit par le produit de différents orbitales atomiques : @; (i=1,2)

pour les électrons de la couche interne et @; décrivant 1’électron de valence. Le nombre

quantique S peut prendre dans ce cas, deux valeurs: 0 et / ou deux électrons doivent

obligatoirement occuper une couche fermée Is* (S=0=> M =0 et S=1=> M =0,-1,1).

En respectant le principe d’exclusion de Pauli (Cohen 1977, Landau et al 1974), les
combinaisons possibles des quatre électrons avant la collision, sont données par les huit

déterminants de Slater :

|Z(71¢2¢3 'I,?ﬂ’zaz%‘:lliaﬁz@ |\ 919293 »

|Zi¢1¢’2¢3|:|Zi¢1¢72¢3|»|Z51¢253|»|Z‘51¢253| ) (2.24)

A la valeur de spin total S=0, est attribuée une seule fonction d’onde (S=0, M =0), et 4 la

valeur de spin S=1, sont associées trois fonctions d’onde initiales a cause de trois états de spin

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

1o o -
Wu(S=0M;=0)= ﬁ{lz,{wz%l - |ZB.0:05| | 1:019:55| + | 20,53},

3

1 _ _

W(S=1LM; =1)= —ﬁ{lZi(”J("z(”al - | @003
1. _ L L

vis(S=1LM;=0)= —ﬁﬂzimozwsl —|720:0)| + | 1:0:7:5| - | 2:70.95)}

I (o 0y i
Wiu(S=1M;==-1)= ﬁ{ll’#’ﬂ’z%l ~|Z.7:0:7|}- (2.25)
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Dans 1’état final d’une ionisation (e,2¢) de I’atome du lithium, nous sommes en présence d’un

systéme constitué de deux électrons, 1'un diffusé et l'autre éjecté, qu’on décrit respectivement par

leur fonction d’onde y,( l_c; ) et y.( Ee ), et les deux électrons de I’ion résiduel dans son état

fondamental qu’on décrit par le produit de leur fonction d’onde d’état lié ( ¢5L, + = #é,). Ici nous
i

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

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

1 §_ = _ - - _ - _
7S =0M, =0)=—\Zod.x|-|Zo0:x| - o7 |17, ]
_ 1 - -
W(S=1LM;=1)= ﬁ VY ARV B2y }:
1l §_ - I - _ - _
W}3(‘S = I’Ms =0)= ﬁ Zs¢1¢2/?«le - Zs¢]¢22«le + Zs¢1¢22’e - ls¢1¢2/%/e }’
_ 1 §_  —_ -,
VidS = 1M, =-1) =\ .7 |- 7907 (2.26)

On remarque que les valeurs de S supérieurs a / sont exclues : pour que § = 2 par exemple soit
possible, il faudrait qu’il existe une fonction propre de §, de valeur propre égale a 2, ce qui

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

(Les deux électrons de la couche interne /s’ ne peuvent se trouver dans le méme état individuel).

Pour déterminer I’élément de matrice de transition d’une ionisation simple (e,2¢) de I’atome du

lithium, définit par la relation :
2 1 2
- (S.M)
17| =7 Z‘Tﬁ l ; (2.27)
(S.M)

nous allons procéder de la méme maniere 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 1’équation (2.6). Nous présentons pour

1”état de spin (S=0, M, =0), le calcul du terme

<|Z(Dx.(2)é,(3 )¢2(4)||V3||,?,.(1 Joi(2),(3)p3(4)]>, qui dépend de V, le potentiel

d’interaction entre 1’électron incident et le lithium, ou nous allons utiliser le tableau suivant :

34



T; = <|¥5Xe$1¢2|l‘@“ii%@%l)

-1324

1342

2143

2341

-2413

2431

3132

3274

-h3

-f1

-fl

h2

£l

-f1
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L’expression finale de 1’élément de transition dans le cadre de Born I, est obtenue en remplagant
les différentes fonctions des équations (2.25) et (2.26) dans 1’expression donnée par 1I’équation
(2.13):

|Tﬁ|2 = {§|f1+g2+ hi-f2-gl-n2’ +§|f1 +gl+ 2h3—f2—g2—h1—h2[2}, (2.28)

Ou
| fl+gl+2h3—-f2—g2—-hl- h2|2représente I’amplitude de diffusion qui correspond a 1’état
singulet de spin total S=0, et | fl+g2+hl—-f2-gl- h2|2 I’amplitude de diffusion qui

correspond a 1’état triplet de spin total S=1.

Avec f1 et f2 représentant le premier et le deuxiéme termes directs, dans lesquels I’indice de

1’électron incident est attribué au diffusé.

FUk R,) = [drydrdFdiy iy (R, ) 22 (koo P ), o (LT )V ] Ko o )0 (7, )0a (B s (7, ),

FARLK) = [drodrdsdry ) (B, ) 2 (B )8, o (72,7 ) [V ] 1R o ) (7 )s (7o )7 ).

(2.29)
Les termes d’échange g/ et g2 sont donnés par :
gk k) = f1(kok,),
g2(kyk,)= f2(k, k), (2.30)

hi, h2 et h3 correspond aux termes de “’capture’’, dans lesquels I’indice de 1’électron incident

est attribué a ’un des électrons de 1’ion résiduel.
Wik R,) = [drdFdiudF, 2, (k7 ) 12 (ke 7 0B, (5o )V ] 2o )7 s (7 s )

h2(k,,k,)=hi(k,k,), (2.31)

et finalement
W3k, K,) = [drsdFidiodf, 2] (k7 )10 (R )8, o (o T )V 1Ko )7 ) s (P )os(Fs )

(2.32)
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2.2.4 : Fonctions d’onde dans le cas d’une double ionisation d’un systéme a trois

électrons actifs

Dans le cas d’une double ionisation (e,3¢) de I’atome du lithium a trois électrons actifs, par
impact électronique, 1’état initial du systéme est représenté par la fonction d’onde totale donnée
précédemment par 1’équation (2.25), qui est un produit antisymétrisé entre la fonction d’onde de
’électron incident et ceux de I’atome du lithium dans son état fondamental. L’¢état final est

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

respectivement par les fonctions z,;, #,, et d’un électron dans ’état 1ié décrit par la fonction

é-

Le nombre quantique S peut prendre dans ce cas trois valeurs possibles §=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 > I de contribuer & la définition de 1’élément de matrice de transition, car ces états de spin >
ne figurent pas dans I’état initial 4 cause de la couche fermee (1s*) du lithium. Nous présentons

donc les fonctions d’états qui correspondent uniquement a 1’état de spin §=0, et S=1I.

] 2|/?S/?elle2¢1| = |fs2’e1/?e2¢1| - \I’sl’u%z%‘
Pri(S=0Ms=0)= =1

>

|Zs/_%’-e1/?ez¢1| - \Zsi’algﬂzl + 2|ZSZeI/?eZ—¢;I

1 IES/?eIIeZ¢I| + IZSZeI/?e2¢II + lZSZeIZeZ%'

P, (S=1LMg=0)=—F _ (> (2.33)
2 ’ V6 _IZS/?eI/?e2¢I| _lZS/?eIZe2¢I| - \ISZelfe2¢1l
1 (._ _ _ -
S(/f3(S =ILMg=1)= __\/']:2:{3|ZSZeIIe2¢II —|ZsZe1Ze2¢1| ‘|ZsZe1/%’ez¢1| ‘llsleJZez¢1l}a
I (_ _ _ o - = =
Y, (S=1Mg=-1)= —ﬁ{zszezzezcél | FsTorteaf| + |Ts HerZer| - Y57}
L’élément de matrice de transition est donné par I’expression suivante :
1 -
ITﬁ|2 =;{|Tﬁo,0)|2 +|Tﬁ1,1)|2 N ITJ("'LO)lz g 1)|2 } 2.34)

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

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

En admettant la conservation de spin total dans le processus d’ionisation par impact
€lectronique, nous avons obtenu dans ce chapitre les différentes expressions générales de
I’élément de transition concernant des systémes collisionnels a deux, trois et & quatre électrons
en termes des €léments de transitions de base dans lesquels toutes les possibilités d’échange sont

prises en compte.
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Chapitre 3

L’étude de I’ionisation simple d’un systeme a trois
électrons actifs : Application au lithium

3.1 : Introduction

Apres 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 systéme collisionnel a quatre
électrons, nous passons dans le présent chapitre a la détermination de la section efficace d’un tel
processus. Notre objectif principal est d’étudier le mécanisme d’ionisation d’un tel systéme en
introduisant, pour la premiére fois, les différents termes d’échange, qui sont dus a la présence
des électrons du cceur. Nous présentons ensuite des résultats théoriques que nous comparons a
des résultats des calculs théoriques récents, ainsi qu’a des résultats des mesures expérimentales

de la section efficace triplement différentielle et du paramétre d’asymétrie.
3.2 : Processus (e, 2¢) aux faibles énergies d’incidence

L’ionisation d’une cible atomique par impact électronique, conduit & un état final composé de
deux électrons libres dans le champ d’un ion résiduel. Les modéles quantiques utilises
couramment pour décrire ce processus (e,2¢) aux faibles énergies, sont actuellement incapables
de décrire correctement 1’électron incident et de tenir compte des différentes interactions existant
entre les trois particules chargées dans 1’état final. Dans le modele (2C) (Najjari 1997) cité dans
le premier chapitre, par exemple, seules les interactions coulombiennes individuelles des deux
électrons avec 1’ion sont prises en compte. Le modéle proposé par Brauner et al (1989), apporte
une correction classique aux résultats du modele (2C), en introduisant une troisieme fonction

hypergéométrique dans la description du double continuum. Cependant, ces deux modeles
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s’averent insuffisants au cas d’impact par électron a faible énergie dans la mesure o ils utilisent
une fonction d’onde plane pour décrire 1’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 modéles ou les interactions sont coulombiennes a toutes
distances, nous utilisons ici 1’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,2¢) du lithium atomique a trois électrons actifs

L’¢tude d’ionisation (e,2¢) d’une cible atomique ou moléculaire, devient d’autant plus complexe
que le nombre des €lectrons de la cible est important. Le lithium atomique est 1’un des systémes

les plus simples aprés I’hélium et 1’hydrogene, il est constitué d’un noyau de charge Z, =3 et

de trois électrons répartis sur deux couches différentes, une couche fermée 1s? et une couche de

valence occupée par un seul électron.
3.3.1: Section efficace triplement différentielle

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

d’un processus de simple ionisation par impact électronique (e, 2¢), associée a la réaction :

e(Epky) + Li (1s°2s) — e(E, k) + e(E k)+Li* (Is) 3.1)
est donnée par I’expression suivante :
& kk e
T - (27)° 7172; Ty, (3.2)
v correspond aux quatre valeurs du spin total du systéme :
(S=0M,=0) Pour 1’état singulet
et
(S=1LM,=1)
(S=1LM,=0)
(S=1LM,=-1) Pour I’état triplet

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

electrons, est conservé. C’est-a-dire que pour v, # v,, I’élément de transition est égal a zéro.
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Cette orthogonalité est obtenue en négligeant les interactions relativistes, dues aux spins, entre

’électron incident et la cible.

3.3.2 : Détermination de 1’élément de transition :

Dans I’approximation des ondes distordues, 1’élément de transition entre un état initial X, qui

décrit I’état du systéme avant la collision et un état final X, qui décrit le systéme total apres la
collision est donné par (Joachain 1983):

Tﬁ = <X}|V(”o”‘01»7’02"’03) U iome( T )IXi+> ) (3.3)
Ou r, et r, représentent respectivement les distances entre I’électron incident, les trois

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

X les deux fonctions d’onde initiale et finale du systéme collisionnel (voir chapitre 1). U yopme

(défini plus loin dans ’équation 3.11) représente le potentiel de distorsion de 1’état initial, et
représente le potentiel d’interaction entre le projectile et ’atome du lithium (a trois électrons
actifs). Dans le but d’étudier le processus (e,2¢) du lithium atomique, plusieurs formes de ce
potentiel ont été proposées, Hafid et al. (1994) I'ont remplacé par un potentiel modéle de
Klapisch (Klapisch 1971), ou Gupta S et al. (1999) ont adopté ’approximation du cceur gelé

pour le méme objectif.

Le traitement que nous proposons dans cette étude, consiste & considérer la description compléte
du potentiel d’interaction ¥V, en tenant compte de toutes les interactions coulombiennes entre
I’électron incident et la cible du lithium a trois €lectrons.

-Zy 1 1 1

+—+—+—, (3.4
% 1 Yoo o

V(19,791 752:03) =

Nous avons montré dans le chapitre 2, qu’en remplagant les fonctions X, Toet X par leurs

expressions données par (2.25) et (2.26) dans 1’équation (3.3), nous obtenons la forme finale de

la section efficace triplement différentielle :

(¥ =(2ﬂ)‘%{a|f1+gz+h1—f2-g1-h2|2+|f1+g1+2h3—f2—g2-h1—h2|2} (3.5)

Ou les énergies k; ,k, et k, représentent respectivement la quantité de mouvement de 1’électron

incident, éjecté et diffusé.
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Nous définissons ici z;, y, et g, les fonctions d’onde du continuum monoélectronique qui
correspondent respectivement aux électrons incident, diffusé et éjecté et par
pLi(rn,r3) = @i(r )es(r )ps(r; ) et @,;+(11,12) les fonctions d’onde respectives du lithium

cible et de son ion résiduel.

S1 et f2 représentent les premier et deuxiéme termes directs, dans lesquels 1’indice de 1’électron

incident est attribué a 1’électron diffusé.
ik, ) = [drdsdiodf, 23k, 7 ) 2 (R P ), (3 B DIV ~Urome] 26kero )07 )75 )y (Fs)

SR K) = [drdsididrs 1, (R, ) 2o (BT DB, o (s, P )V = Uriome] 2kes o )7 )05 Dy (Fs)
(3.6)

Les termes d’échange g/ et g2 sont donnés par
gl(k. k)= fl(k.k)

g2(k, k)= f2(k,.k,) 37
Ou hl, h2 et h3 correspond aux termes de “’capture”, dans lesquels I’indice de 1’électron

incident est attribué a 1’un des électrons de 1’ion résiduel.

hi(k, k) = [drodrdryds, 2. (k.7 ) 2 (BT )8, (o Fo )V ~Uiome] 2:(kiso )07 )07, Jos ()
h2(k,.k,) = hi(k,k,) (3.8)
et finalement

h3(k,.k,) = [drdrdrdr g (k,.7, ) 2. (kT )@, (B )V ~ U ] 2:(5 T 0,7, )0, (7, Jos(7,)

(3.9)

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 électrons internes,
comme dans le cas de I’approximation du cceur gelé ou dans le cas d’un potentiel modele,
’expression de la section efficace (I’équation 3.5) se réduit & I’expression habituelle connue
dans le cas d’une ionisation (e,2¢) d’une cible a un électron actif.

ol = (Zﬂ)"%{ﬂfl—gllz +|f1+g1|2} (3.10)

[
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3.3.3 : Détermination de la fonction monoélectronique du continuum

Aprés avoir définit les différents termes d’échange possibles dans I’élément de transition de
(e,2€) du lithium 2 trois électrons actifs, nous passons maintenant a la détermination approchée
des fonctions d’onde du continuum et de I’état lié du systéme avant et apres la collision.

-

3.3.3.1 : Etat initial du systéme

Dans 1’état initial de I’ionisation (e,2e) de Li, le potentiel de distorsion U, de 1’onde incidente
est donné comme valeur moyenne de I’interaction électrostatique entre I’incident et le lithium

atomique & trois électrons actifs :
Ugtome(7) = <¢Li(],2»3)|V(”o’7’01»”02r”o3 )I ¢Li(]’2'3)> > (3.11)

@ (123) estla fonction d’onde représentant le lithium dans son état fondamental

0,0 1
-0,5

-1,0 7

U, (ua)

-2,0

-2,5

-3,0

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

1-limile

Figure A : Variation du rU,,,, 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

rU

atome ?

dans laquelle se déplace 1’électron incident avant de heurter la cible du lithium. On

remarque qu’a infini (pour r > ry,;, ), 'allure de la courbe tend vers 0. Dans cette région, la
charge vue par 1’électron incident est proportionnelle a 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 réle de moins en moins important lorsque I’énergie cinétique du projectile augmente.
Alors que prés de I’atome, quand r tend vers zéro, 1’¢lectron entrant ne voit que la charge du

noyau qui est égale a 3, en ignorant complétement la charge des ¢lectrons atomiques.
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3.3.3.1.1 : Fonction radiale de 1’électron incident

L’état initial du systéme collisionnel est composé d’un électron incident et de 1’atome cible a
trois électrons. Soit X,  la fonction d’onde qui correspond a cet état (équ (1.32)) et qui obéit &
I’équation suivante :

(E-KP"B4)x+ =9 (3.12)

i

KDWBA

On définit ’hamiltonien qui décrit I’énergie cinétique, I’attraction électron-noyau ainsi

que le potentiel de distorsion U ,,,,.(7,) de 1’état initial par (équ (1.28)) :

avec
2 3. y2
V’"a (=2 N)+i+i L (3.14)
j=1 2 F; iz T3 133

La fonction d’onde de I’électron incident est décrite par une onde distordue y;( E,-,i‘b ), elle est

donnée en ondes partielles par :

wlhi) =03 ey Fulbon) e oo ) (3.15)

372
(27)"" 7 { Zimi—s; k;r,

Fy (k;,ry) est la fonction radiale solution de 1’équation de Schrodinger (équ (1.41) chl) qui

correspond a 1’électron incident d’impulsion I-c: et qui doit obéir & la forme asymptotique

suivante :
. Lim
Fy (ki.ny) = sin(kpyy———+35, ) (3.16)
! r—>co 2 !

é‘éi est le déphasage créé par le potentiel de distorsion de 1’état initial U,,,,,.

3.3.3.2 : Etat final du systéme

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

potentiel U,,, créé par I’ion résiduel. Ce potentiel de distorsion est représenté comme étant la

moyenne des interactions entre 1’électron sortant et 1’ion résiduel Li* a deux électrons actifs.

- 1 1
Uin(10) =(@ e (rrs )| =24 =+ =g, (1)) (3.17)
0 or  Toz
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Ou 7, représente le module du vecteur position de 1’€lectron émergeant et ¢1' +(1,2) la fonction

d’onde de I’ion Li* dans son état fondamental.

U, (ua)

Potentiel excate

Potentiel modéle

T T v T 1

0 1 2 r 3 4

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

Nous présentons sur la figure (B) la variation de rU,,, en fonction de . Nous remarquons qu’a
’origine la charge tend vers —3 (la charge du noyau Z,=3). A I’infini, 1’électron sortant voit une
charge proportionnelle a la charge du noyau moins celle des deux électrons liés, et rU,,,(7)

tend vers —I. Nous constatons donc que le potentiel n’est vraiment coulombien qu’aux grandes
distances (7 > 7y, )

Dans 1’état final de la simple ionisation du lithium atomique, le systeme est composé de deux

¢lectrons, d’un électron éjecté de vecteur l_c; supposé d’indice 3, et d’un électron diffusé de

vecteur IES d’indice 0, en présence d’un potentiel U,,, de I’ion résiduel. Nous avons donc a
résoudre 1’équation de Schrédinger suivante :
Ve Vi -

__0__3_Uion(r0)_Uion(r3)_E W(”O,’B):O (.18)

Notons qu’a ce stade, nous avons négligé la répulsion électrostatique entre les €électrons sortants,
et nous désignons par £ 1’énergie correspondante a ces deux électrons.

kLK
2 2

E (3.19)

L’absence de répulsion entre les deux électrons, nous permet de séparer 1’équation de

Schrédinger en deux équations, une pour chaque électron :
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v? .
|i—71+k5 _Uion(’?):lla(ka’ri) =0 (320)

Avec i= 0,3 et a= e,s les indices qui correspondent aux électrons éjecté et diffuse.
3.3.3.2.1 : Fonctions radiales des électrons éjecté et diffusé

Pour définir la fonction d’onde des deux électrons dans 1’état final, nous écrivons la solution de

1’équation (3.18), approximativement par le produit de fonctions d’onde de chacun des €lectrons

émergeants, 7,( Ee,;} ) pour I’éjecté ety ( l;s,?o ) pour le diffusé :

V(7. 7s) = 2olho 3 ) (ks ) (3.21)
ou g( k,7) est donnée par
_— (47) & &0 ia, Fulkr) o+ - .
2k ¥)=—F"= et ———=Y, (k)Y (1) (3.22)
(27)*? ez;mzz e

F,(k,r) représente la fonction radiale qui possede la forme asymptotique suivante :
) Lr
Fykr) = szn(kr——z——ﬂln(2k7)+0'l+§e) (3.23)
r—»o0

”Elle est solution de I’équation radiale (équ (1.41) chl ) pour un potentiel de distorsion

U=U;

.on(7). 4, représente le déphasage qui caractérise la modification du comportement

asymptotique de la fonction d’onde due a I’effet de distorsion, il est donné par la somme d’un
déphasage o, di & I’interaction de type coulombienne et un déphasage J, qui provient de la

modification apportée par le potentiel a courte portée.
3.3.3.2.2 : Correction de la répulsion entre les deux €lectrons

Nous avons cité dans le premier chapitre, quelques approches théoriques pour résoudre
approximativement le probléme a trois corps rencontré dans 1’état final d’une collision (e,2€)
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’avere long
et difficile 4 cause de la présence d’une troisieme fonction hypergéométrique confluante, dont

I’argument fait intervenir le terme 7,; dil a la corrélation entre les deux €lectrons 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
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la charge effective dynamique dans la fonction radiale sz (k;,r;) qui dépendra des impulsions

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

(1962) entre la charge effective Z, de I’électron éjecté et celle de 1’électron diffusé Z, :

Z+Z ZN+Z—*1# (3.24)
k, k, k k, |k —Fk

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

proposé la solution suivante :

Z,=Zy - A(kE,) (3.25)
- - ki(kiz—’;i-/;j) .
A(ki,kj)=-f_.—3—, J#*l1=¢esS (326)
[&-&;

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

L’équation (3.24) de Peterkop est résolue en introduisant la solution de symétrie suivante sur
A(k k)etA( o e)

Ak, .k, )=A(k,k,) (3.27)

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

>> on obtient la solution qui correspond bien & la situation

dans le cas limite ou ke

physique oti la charge de 1’électron &jecté fait un écran total a 1’électron diffuse.
Z(k,k,)=2

of iy s )= 2n (3.28)
Z(k,k,)=2y—1

4, i=e,s est introduit dans le potentiel de distorsion U,,, de 1’état final sous la forme

suivante :

Uion =<¢Li+(’1,rz).—(—%‘iZ +—‘¢L+(V1,r2)> (3:29)

1

Le potentiel de distorsion est donné ici dans le cas d’un ion résiduel Li* 4 deux électrons.
3.3.3.4 : Choix de la fonction d’onde de I’état 1i€

Dans le calcul de 1’élément de transition qui correspond a 1’ionisation (e,2e) de I’atome du

lithium par impact électronique, nous avons utilisé des fonctions d’onde Hartree-Fock de
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Clementi Roetti (1974) dans la description de la cible et de son ion résiduel. Elles sont données

respectivement pour Li et Li” par :

L1113 ) = (1)@ (r )ps(13) (3.30)
¢L,-+(r1'rz)=¢1(r1)¢2(rz) (3.31)
Ou
0 =R ()Y u(6.4)  (a=123) (3.32)
% =R (r)YLu(6,¢) (=12 (3.33)
Pour I’¢tat fondamental (L=0, M=0) ces fonctions radiales sont données par le développement
suivant :

, 6
Rtf'(r)=ZCir"e_a"r n=0sii<2,n=1sii>2

i=1

+ 4 _Br

RY (r)=Y.Be " (3.34)
j=I

et ¥pp = d

Jir

Les parametres C;, a;, B; et f; sont donnés dans le tableau de Clementi Roetti (1974).

3.3.3.5 : Calcul du terme direct f1 de SEDT

Nous développons ici le calcul du premier terme direct f1. Pour cela nous présentons 1’électron
incident de vecteur k, par la fonction xil IE;FO ), Délectron diffusé de vecteur d’onde k, par
Zs(l;s"_:O) et I’éjecté, de vecteur d’onde I?e , par Ie(Ee,fy).

L’amplitude de diffusion s’écrit

1= (B (r1.12) ek To ) 2o ke PV (10,701,792.793) = Uriome (o Wt B Fo Do, 72.73)

(3.35)
O T’indice de I’électron incident (0) est attribué a I’électron diffusé et I’indice (3) de I’électron

de valence est attribué a 1’électron éjecté.
Uk ko) = [drodf 2 Oy 7 ) 2 (R B )W (70,1 )] 17 Jo(75)
Ou

W(10,73) = (@ (7 ) (5 )V = Uriome ] 21(7 )05(7s) (3:36)
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En remplagant (voir annexe D ) chaque fonction par son expression donnée précédemment, nous
obtenons pour f1, ’expression finale suivante :

te L+l

A w Sle
FIRE) (Z:) ZZ Z Z (z) to~tsrty ) e,eSleees

e s £i=0Lp=0me=—L, es—Vt

Bie, Yol (k )Yy (k )Y, e (k)

Avec

Zfe

ol —Jg +§[ +§g

| o gte (20;+1)(285+1) / o, L\t Lo
els = (20,+1) o 0 0)\N0O -m, m,
. F, (kun)F(kan)
=Imee(ro) : —dn
L o

-]

. Le<

~ r

et Ry, = (~Zyl1+ 121 )8, g [1iFo, (kest J@s(ry )iy + 11 erTn (ky 7y Jrgp(r, )dr,
0 0

(3.37)

Z ,, =3 désigne le noyau atomique du lithium. /7, /2 sont définit dans ’annexe D.
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3.4 : Résultats et discussion

Comme nous I’avons précisé dans le chapitre 1, la section efficace triplement différentielle est
déterminée expérimentalement en détectant par la technique de coincidence les deux électrons,
diffusé et éjecté, issus de la méme collision ionisante. Les directions sont définies
respectivement par les angles polaires &,, 6, ainsi que par I’angle azimutal relatif aux deux
¢lectrons émis ¢ = @, — g, , le plan d’incidence étant défini par les directions de 1’impulsion de
I’électron incident et de celle de 1’électron diffusé.

On distingue la géométrie coplanaire dans laquelle ¢ =0, et la non coplanaire dans laquelle
¢ = 0. La géométrie est dite symétrique lorsque les valeurs des énergies et des angles polaires
des deux électrons émergeants sont égales et la variation de la section efficace est étudiée en
fonction de =6, =—-6,. En géométrie coplanaire asymétrique, la variation de la section
efficace est étudiée habituellement en terme de I’angle 4,, ’angle &, étant fixé, 1’énergie de
Pélectron diffusé est alors généralement beaucoup plus grande que celle de 1’électron éjecté
E >>FE,.

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, & ceux obtenus pour

les mémes conditions par la méthode analytique en employant I’intégrale de Nordsieck (1954) et

Lewis (1956).

®  Méthode analytique
Méthode des ondes partielles /'

104 E=250eV,E=5¢V

0,~9°

4

-
1

=

SEDT (u.a.)

3 \/ ,‘

0,01 —71 1 I 1 1T T 1 T T
0 36 72 108 144 180 216 252 288 324 360

0 (deg)

Figure 1 : Variation de la section efficace triplement différentielle de ’ionisation (e,2¢) du lithium en fonction

de I’angle de I’électron éjecté
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Sur la figure (1), nous montrons ces deux résultats de SEDT de (e,2¢) du lithium, qui coincident
pour le cas d’une énergie d’incidence égale & 250 eV et ’énergie de 1’¢lectron éjecté égale a

5eV , avec un angle de diffusion fixé a 9°.

Dans ce qui suit, nous allons en premier lieu étudier les effets de différents termes d’échange
dans la contribution au processus d’ionisation (e,2¢) du lithium. Pour cela nous allons explorer
un domaine d’énergie d’incidence allant de quelques centaines d'eV a quelques KeV par des
approches appropriées a chaque domaine. Aux hautes énergies, le processus d’ionisation est
décrit par la premiére approximation de Born, en utilisant le modele (2C) (Najjari 1997) pour
décrire le double continuum dans I’état final. Nous étudierons dans un premier lieu, la variation
de la section efficace triplement différentielle qui correspond & la contribution des deux termes
directs fI et f2, en évaluant leur ordre d’importance indépendamment des autres termes. Nous
allons ainsi comparer nos résultats obtenus en utilisant notre approche a quatre électrons avec
ceux obtenus en utilisant I’approximation du cceur gelé ou par un potentiel modele de Klapisch
(1971).

Nous allons ensuite, étudier ’ionisation aux faibles valeurs d’énergies d’incidences (= 200 eV)

ou nous allons appliquer notre modéle basé sur I’approximation ‘DWBA’, dont les résultats sur
I’atome Li seront comparés 4 ceux obtenus par Zhang et al (1992), ainsi qu’avec les résultats
expérimentaux de Frost et al (1990). Nous allons également presenter dans le méme domaine
d’énergie, les résultats du paramétre d’asymétrie associé a la section efficace triplement
différentielle de I’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 premiére partie, nous allons présenter le calcul de la section efficace triplement
différentielle de I’ionisation (e,2¢) du lithium. Afin de justifier notre approche a quatre électrons,
nous allons étudier ce processus d’ionisation pour des situations ol la contribution des termes /12,
g2 n’est pas négligeable par rapport & la contribution des termes habituels f7 et g/. Pour cela

nous présentons d’abord sur la figure (2a) et (2b), la contribution des termes directs f1 et f2 dans
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la section efficace triplement différentielle,

en fonction de I’angle

d’éjection dans une
géométrique coplanaire asymétrique.
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Figure 2 : Variation de la section efficace SEDT coplanaire de I’ionisation simple du lithium en fonction de

I’angle d’¢éjection &, et angle de diffusion, &, . (a) représente f7 et (b) représente f2.
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Sur les figures (2a et 2b), nous présentons la variation de SEDT qui correspond a la contribution
des termes directs respectifs fI et f2, dans une géométrie asymétrique avec des énergies

d’incidence de 250 eV, et d’éjection de 5 eV, I’angle de diffusion est fixé a d, = 9°. Sur la figure
(2a), la variation de SEDT fait apparaitre deux pics importants : le premier est trouvé dans la
direction du moment du transfert k = l:t; —Es est appelé pic binaire, prévenant de la collision

entre I’électron incident et la cible, un second pic d’amplitude correspond 2 la direction opposee

et qui disparait avec I’augmentation de I’angle de diffusion, appelé pic de recul.

L’étude systématique de ’influence de différents termes d’échange qui correspondent a la
contribution des électrons internes f2, g2, hl, h2 et h3 définis 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’ hl, h2 et h3 sont toujours
négligeables méme pour des énergies d’incidence faibles, comme nous I’avons testé pour 50 eV.
D’autre part les termes f2 et g2 sont négligeables seulement pour des énergies d’incidence tres
élevées ainsi que pour des petits angles de diffusion. Ceci semble raisonnable, car le parametre
d’impact dans ces deux cas étant grand, I’électron incident interagit de préférence avec I’électron

de valence.

Pour montrer ’importance de ces effets d’échange, nous présentons sur les figures (3a,3b,3c) la
variation de la section efficace triplement différentielle avec 1’angle d’éjection obtenue pour des
énergies d’incidence et d’éjection respectivement égales & 250 eV et 5 eV, par les trois méthodes
suivantes : premiérement, par notre méthode qui décrit correctement le lithium a trois électrons
actifs, deuxiémement par une approximation du cceur gelé ol I’électron incident voit seulement

1’électron de valence et le noyau avec une charge Z, =/, et troisicmement par une approche ou

le coeur est décrit par un potentiel modele 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 ’angle d’¢éjection, pour des énergies E;=250 eV, E =5 eV et pour des angles de diffusion (a) : HS =159,

(b): 8, =25°et (c) : 6, =45°
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Sur la figure (3a) & 4, =15° les trois méthodes donnent le méme pic binaire au méme angle
d’éjection qui est en générale orienté vers le moment du transfert. Nous observons sur la figure
(3b) et (3c), ol nous avons pris successivement &, =25° et &, =45 ° les différences en module et
en direction d’éjection sur le pic binaire entre les trois méthodes qui peuvent &tre expliquées par
le fait qu’aux grands angles de diffusion, le paramétre d’impact est petit et la contribution des
&lectrons internes devient relativement importante, phénomeéne qu’on peut aussi obtenir en

augmentant 1’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 4 550 eV, 750 eV et 950 V.
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Figure 4 : Courbes représentant la variation de SEDT pour une énergie d’éjection E ,=5 eV et pour un angle
de diffusion &, = 12°, pour des énergies d’incidence fixées respectivement pour (a) 550 eV, (b) 750 eV et

pour (c) 950 eV
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Sur les figures (4a, 4b et 4c) ol nous augmentons les valeurs de I’énergie d’incidence, nous
montrons la variation de la section efficace triplement différentielle en fonction de &, pour un
angle de diffusion fixé a &, =12°. Les différentes figures sont obtenues avec des énergies
d’impact différentes, E;, = 550 eV pour (4a), E, =750 eV pour (4b) et E, =950 eV pour (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 a quatre
électrons, alors que lorsque nous augmentons les énergies d’incidence, les résultats des figures
(4b et 4c) ont la méme allure mais pas la méme amplitude. Cette différence devient de plus en
plus importante en augmentant 1’énergie d’impact, cela s’explique par le fait que les €lectrons

rapides pénétrent 4 I’intérieure de la cible et interagissent avec tous les électrons.

Une autre situation trés intéressante est rencontrée pour des valeurs d’énergie d’éjection et de

diffusion égales. Il s’agit de varier 1’angle d’éjection tout en gardant I’angle &,., entre les

électrons sortants, constant. Ceci donne en générale des valeurs trés petites pour la section

efficace triplement différentielle.
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Figure 5 : Courbe représentant la variation de SEDT en cordonnées polaires, pour une énergie E+E =240

eVet 6, =140°
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Nous montrons sur la figure (5), la variation de la section efficace dans une représentation
polaire ou ’angle de I’électron éjecté &, , joue le role de I’angle polaire et la distance d’un point
de I’origine représente 1’amplitude de la section efficace triplement différentielle. Les résultats
sont obtenus par les trois méthodes différentes décrites plus haut, pour une énergie d’incidence
de 250eV et &, = 140°. Ici, nous avons effectué un calcul supplémentaire dans lequel nous

avons négligé les effets d’échange dus aux électrons intemes connus dans notre travail sous /2

et g2.

Apres avoir évalué I’importance des différents termes d’échange dans le processus (e,2e) du
lithium a trois électrons actifs, nous reproduisons maintenant quelques résultats de SEDT pour

lesquels des résultats expérimentaux et théoriques récents existent.

Notre approche
®  Experience
~ = Zhang et al ' DWBA'

E=544¢eV,E=E=245¢eV
et §=45°

)
=)
2
0,1
0,017
] T T T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120
0, (deg)

Figure 6 : Variation de la SEDT en fonction de ’angle d’éjection, avec des énergies E=54.4 eV, et E=24.5¢eV

pour un angle de diffusion fixé a 45°

La figure (6) montre la variation de la section efficace triplement différentielle SEDT en fonction
de I’angle d’¢jection pour une valeur d’énergie de 1’électron incident égale 3 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 devrait étre attribuée & I’utilisation de notre approche & quatre électrons ainsi qu’a

I’effet de distorsion pris en compte dans la détermination de 1’élément de transition.

Notre approche
® Experience
— Zhang et al' DWBA'
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Figure 7 : Variation de la SEDT en fonction de I’angle d’éjection, pour une énergie d’incidence

E=100 eV, et d’éjection E,=47.3 eV pour un angle de diffusion fixé a 45°

La figure (7) montre, pour une valeur de I’énergie d’incidence 1égérement supérieure a celle de
la figure 6, la variation de la section efficace triplement différentielle en fonction de I'angle
d'éjection. La courbe représentant notre calcul obtenu par ’approche ‘DWBA’ posséde la méme
allure que celle obtenue par Zhang et al (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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Figure 8 : Variation de la SEDT en fonction de ’angle d’éjection, pour des énergies d’incidence

E=100 eV et d’ejection E=71 eV pour un angle de diffusion fixé a 45°

Sur la figure (8), nous représentons la variation de la section efficace triplement différentielle en
fonction de I’angle d’éjection, dans une géométrie asymétrique pour une valeur d’énergie
d’incidence égale & 100 eV, avec une énergie d’éjection égale & 23.6 eV et pour un angle de
diffusion fixé a 45°. Dans la comparaison des trois résultats théoriques, on remarque une légére
différence avec les résultats obtenus par Hafid et al (1994) en utilisant le modéle (3C), et ceux
obtenus par nous méme en employant les deux modeéles respectifs (2C) et ‘DWBA’. Cette
différence, au niveau de I’amplitude de diffusion, se situe au point maximum et correspond 4 la
direction du transfert. On remarque également une différence importante au niveau du minimum
situé a4 ¢, =6, =45°, a4 ce point spécifique I’amplitude de la section efficace triplement
différentielle obtenue par le modéle (3C) de Hafid et al (1994), et notre calcul ‘DWBA’ est
beaucoup plus petite que celle obtenue en appliquant le modéle (2C). Ceci peut étre expliqué par
le fait que les deux électrons du continuum ne peuvent pas sortir dans la méme direction, a cause
de leur interaction répulsive prise en compte dans le calcul de 1’élément de transition de ces

deux modeles.
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Figure 9 : Variation de la section efficace triplement différentielle de la simple ionisation du lithium en

fonction de I’angle d’éjection pour E; =7.4 eV, E =E, et 6, =180°

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 a 4,; = 180°, pour des énergies
E,=E,. 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 ‘DWBA’, “2C’ et ‘1C2C’. Dans ce
dernier modéle nous avons modifié le ‘2C’ par I’introduction d’une onde coulombienne pour
décrire 1’électron incident. Contrairement aux autres modéles ou les effets de I’écrantage
dynamique sont ignorés, le modele ‘DWBA’ donne une section efficace non nulle autour de

’angle 4, =90°. Ceci peut étre expliqué par les effets de I’interaction répulsive des deux

électrons, et qui sont dus dans notre calcul a la charge effective introduite dans le potentiel de

distorsion de 1’état final.

Conclusion :

Nous avons présenté dans cette premiére partie, les résultats théoriques de la section efficace
triplement différentielle de I’ionisation (e,2¢) 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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I'importance des effets d’échange avec les électrons internes qui contribuent dans plusieurs
situations & la détermination de la section efficace. Nous avons constaté dans la comparaison
avec les mesures expérimentales, que 1’approche des ondes distordues utilisée dans le calcul de
Pélément de transition, qui est exacte en ce qui concerne les conditions asymptotiques liées a
Iétat final, est la mieux adaptée a I’étude de l’ionisation par impact électronique a faible

énergie.
3.4.2 : Facteur d’asymétrie

Nous considérons maintenant une expérience d’ionisation (e,2¢e) du lithium initialement polarisé,
par impact d’électron incident également polarisé, ou les résultats seront présentés par le
paramétre d’asymétrie associé & la section efficace triplement différentielle défini par la relation

suivante :
m a(s)N _0(3)TT
- AN L 3M

(3.38)

Vu I’importance des termes d’échange dans la situation étudiée, la section efficace différentielle
dans le cas de notre approche a quatre électrons, est donnée en fonctions de tous les termes
d’échange possibles.

Elle est donnée, dans le cas de spin paralléle par :

oM = (27:)"%{,’1 +g2+hl-f2-gl- hzlz} (3.39)

et dans le cas de spin antiparalléle par :
3)T¢ 4 kske 1 ! 2 1 2
o = (27) - 3|f1+g2+h1—f2—g1—h2| +3|f1+g1+2h3—f2-—g2—h1—h2|

(3.40)
Dans le cas d’un atome a un électron actif, ou d’un potentiel modéle (Klapisch 1971), ces

expressions prennent les formes habituelles suivantes :

oM = 2z} % { f1- g1|2} (3.41)
et
o =(ory Ll gif + L1 e} (642)
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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 différentielle nécessaire pour déterminer le
facteur d’asymétrie, nous avons négligé seulement les termes de «capture » hl, h2 et h3 qui sont

comme nous l’avons mentionné précédemment petits et négligeables dans toutes les

circonstances.
od T e Notre approche
' T ®  Streun et al (1999)
""""" Bray et al (1999)
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Figure 10 : Variation du facteur d’asymétrie associé a 1a SEDT de I’ionisation simple du lithium en fonction
de énergie d’éjection E, pour une énergie d’incidence E; =25,4 eV et 6 =-6,=45°

Nous présentons sur la figure (10) la variation de 4 en fonction de I’énergie d’éjection, pour des
angles de diffusion et d’éjection sont fixés respectivement a 45° et 4 —45°. Le maximum
théorique du facteur d’asymétrie qui est égal a 1, se trouve comme prévu pour une valeur
d’énergie égale 4 E, = E, = 10 eV, car dans cette direction k, =k, implique g/=f1, g2=f2 et
h2=hl, ce qui donne :

oM = (22) %{ fl+g2+hl—f2-gl- h2|2}= 0 (3.43)

]

Dans le cas d’un processus d’ionisation (e,2¢) ou seul le cas singulet est observé, on trouve une
valeur de A=1, alors que pour un processus purement triplet A=-1/3. 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
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symétrique le processus triplet est nul, puisque les deux électrons sortants sont indiscernables.
Le principe de Pauli exige que leurs spins soient antiparalléles, 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 é&tre expliqué par I’absence du deuxiéme terme du
développement de Born dans 1’élément de transition. En ce qui concerne les autres régions de la
méme 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 ’accord avec

’expérience, et particuliérement dans la situation asymétrique E, =2 eV ou I’effet de distorsion

agit fortement sur 1’électron éjecté.
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Figure 11 : Variation de A le facteur d’asymétrie de (e,2¢) du lithium en fonction de Pangle de I’électron

éjecté pour une énergie d’incidence E;=54,4 eV et E,=24,5 eV avec &, = 45°

Sur la figure (11), nous présentons la variation du paramétre d’asymétrie en fonction de I’angle
d’éjection pour une énergie d’incidence égale 4 54.4 eV o les deux électrons sortent avec des
energies égales. Nous observons également une amélioration considérable de nos résultats,
comparés 4 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 &, =-70° est bien respecté par nos résultats, et que le désaccord de tous les résultats

théoriques au maximum expérimental 4=/ situé en I’angle d’éjection —45°, est dii probablement
a la I’écartement des termes d’ordre supérieurs du développement de Born, dans le calcul de

I’élément de transition (Ch1).
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Figure 12 : Variation de A le facteur d’asymétrie de (e,2¢) du lithium en fonction de I’angle de P’électron

éjecté pour une énergie d’incidence E=54.4 eV et E =14 eV avec 6 =45°

Sur la figure (12), nous montrons la variation de 4 en fonction de I’angle d’éjection. Nos

résultats obtenus par 1’approche ‘DWBA’ pour une énergie d’éjection E,=14 eV, présentent la

méme allure que ceux obtenus par Bray et al (1999), avec une petite amélioration au niveau du

minimum expérimental situé a €,=-75°.

1o @ Stemetal E=544¢V,E=5eV

A TR Bray et al 0,=45°

Notre approche
0,8 1
0,6
<
04 ] —
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Figure 13 : Variation de A en fonction de 1’angle de I’électron éjecté pour une énergie d’incidence E=54.4

eV et E =5 eV avec &, = 45° delionisation simple du lithium.
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Sur la figure (13), nous présentons la variation de 4 en fonction de 1’angle d’éjection, pour une
energie d’incidence égale & 54 eV et une énergie d’éjection de 5 e¥. On remarque que notre
courbe a une variation lente par rapport 4 ’angle d’éjection et son allure ne présente pas les
mémes 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, 4 I’exception des points autours de &, =—35°.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté 1’étude théorique de 1’ionisation simple (e,2¢) de 1’atome
du lithium & trois électrons actifs, par impact électronique. Nous avons commencé dans un
premier temps par décrire I’état initial et final du systéme collisionnel qui est composé dans
notre cas de quatre électrons. Ensuite nous avons développé le calcul de la section efficace
triplement différentielle dans un domaine d’énergie trés grand, en introduisant pour la premiére
fois les différents termes d’échange possibles dans 1’é1ément de transition et nous avons montré
que les termes d’échange correspondant & une capture de 1’électron incident restent trés faibles
dans tous les domaines énergétiques, par contre dans plusieurs situations, la prise en compte
directe des électrons du cceur 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,2¢) de la molécule diatomique Li, par
impact d’¢€lectron rapide

4.1 : Introduction

Aprés avoir étudié I’ionisation du lithium atomique en utilisant les ondes partielles, nous
étendons dans ce chapitre, 1’application de cette approche & 1’étude de 1’ionisation (e,2e) du
lithium moléculaire Li,, pour lequel des expériences d’ionisation peuvent étre envisagees dans
un proche avenir. Vu la complexité du systéme diatomique, nous allons considérer la molécule
Li, comme une cible & deux électrons actifs et nous contenter d’une description modélisée du
potentiel di aux électrons du cceur (1s?) 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*, et Li,, sous forme de combinaisons de fonctions de Slater centrées sur
chaque noyau du systéme moléculaire. Cette présentation des fonctions d’onde, nous permet
d’appliquer notre approche des ondes partielles, développée dans les chapitres précédents, aux
systémes moléculaires a deux centres.

Aprés la vérification de la validité de notre approche par la reproduction des résultats existants
pour la molécule H,, nous présentons des résultats theoriques concernant quelques situations
favorables de 1’ionisation (e,2e) de la molécule Li,, par impact d’électron rapide, qui seront

utiles pour les premiéres expériences a venir.
4.2 : Détermination des fonctions d’onde électroniques

Avant de présenter notre procédure de détermination de la section efficace différentielle de
(e,2¢) d’un systéme moléculaire, nous allons dans un premier temps déterminer les fonctions

d’onde électroniques dans le cadre de 1’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 ot la distance internucléaire joue le réle de paramétre,
ainsi permettant la détermination de 1’énergie électronique du systéme pour chaque distance

internucléaire.

4.2.1 : Systeme diatomique monoélectronique Li*,

Considérons I’hamiltonien monoélectronique du Li; pour une distance internucléaire donnée,

qu’on écrit en unité atomique par :
V2
H=_7+Vm(ra)+Vm(rb)’ (41)

défini dans le repére li€ a la molécule dont I’axe internucléaire coincide avec I’axe OZ. r,, r,

représentent les distances respectives entre I’électron et les deux noyaux a et b. ¥V, (r)

représente le potentiel modele d’interaction entre 1’électron de valence et le ceeur Li* donné

sous la forme suivante :

1 e —r
Vm(r)z_;_(ZN_])T_/& ; 4.2)
dont le premier terme représente I’interaction coulombienne et le deuxiéme terme représente la
correction qui tient compte des électrons du cceur proposé par Klapisch (1971). Pour le lithium,
ona:

Zy=3, a=7.9 f=103et y =3.893, (4.3)

Pour le besoin de notre modéle du continuum électronique dans 1’élément de transition (équ

4.36), nous écrivons la fonction d’onde d’essai y, sous forme d’une combinaison linéaire

d’orbitales atomiques, sur les deux centres a et b, qui satisfait les propriétés de symétrie de 1’état

’%,:

w=c (e +e % J e, (e + 7 )t oy(r,e 0 410792 ) (4.4
3

v=> co. (4.5)
i=/

Ou les coefficients ¢; et les paramétres ¢; seront déterminés par la procédure variationnelle.

En employant les coordonnées elliptiques :
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A=-2 1< A<,
£

,u=r“—_rll -1<5u<l, (4.6)
£

7 0<@p<2r.

Ou p représente la distance internucléaire.
Nous obtenons :
0(Ap,0) = e—ﬂl’i(e_ﬂlﬂ + eﬂzﬂ) ,

0)( A st p) = € PE (&P 1P ), @7
¢3(ﬂ,/1,,¢) = g_e_ﬂzﬂ {/z(e—ﬂz/l +eﬂ2ﬂ)+,u(e_ﬂ2'i _ eﬂzﬂ)}-

La fonction d’onde (équ 4.5) est définie avec de nouveaux parametres variationnels qu’on note

par :
174 a
fi==Lpetpy="2p. (4.8)
2 2
L’expression de 1’hamiltonien monoélectronique en coordonnées elliptiques devient :
= ‘—z—f_[i(’lz ‘Ui“L—a‘”'ﬂz)—a—}‘i —
PP )| 04 04 Ou ou| p ¥-u)
+———2(ZZN — 12) (/Z( e P 4 gF )Tt 4 (e UM gPiH e~ ) 4.9)
A=)

+—2—(a)2(e_a'3” +ew3’”)e_a’5’l)
P

| (27 s " )4 .
ou w; = —'0, @, = s et w3 = % avec o, [ et y sont les parametres donnés dans I’équation

(4.3).

En remplagant la fonction d’essai par son expression (4.5) dans I’équation suivante :

Hly>=E,y >, (4.10)

on obtient :

Hzcj|¢j>=15y,zcj|¢j>. (4.11)
J J

En multipliant & gauche par (¢,.| nous obtenons pour un (i ) donné :

SeilelHle,) =B, Zeslales). (4.12)
J J
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En considérant toutes les valeurs de (i ), nous obtenons un systéme d’équations algébriques qui

peut €tre mis sous la forme matricielle suivante :

cl cl
(;o,.|H|¢;j) c2|=E, (¢i|¢j> c2|. (4.13)
c3 c3

Le calcul de E,, se raméne donc & diagonaliser une matrice carrée qui est ici d’ordre 3. Les

¢léments de matrice de S et de H (Annexe E) sont obtenus en utilisant les deux intégrales de

base I et J données par :

I(an)= [ ™da, (4.14)
1
1

J(Bn)= [ueHdu. (4.15)

-1

Apres la détermination de I’énergie minimale et les paramétres variationnels qui correspondent 4
I’état fondamental du systéme moléculaire, et avant de passer a I’étude de la molécule Li , nous
avons d’abord testé nos calculs sur la molécule H;, en remplacant dans ’hamiltonien H
(cquation 4.1) la charge du noyau par Z, =1 et & ==y =0. Le minimum est obtenu pour une
distance internucléaire p=2.001 (u.a) et pour une énergie totale E, = —0.59084 (u.a), des

valeurs qui sont en accord avec les résultats expérimentaux. Pour 1’état fondamental de la

molécule Li; , le minimum est obtenu pour une distance internucléaire p =6.2 (u.a) et pour une

énergie totale £, = -0.2151 (u.a).

4.2.2 : Systeme diatomique biélectronique Li,

Considérons le hamiltonien de la molécule Li, donné sous la forme suivante :

1
HT=H1+H2+_+VCC =Héle+VCC’ (416)
uy;

H; (i=1,2) est I'hamiltonien monoélectronique correspondant a 1’électron ( i ) donné par

L4 : 1 14 9 . r r r s

’équation (4.1). Le terme — représente I’interaction électron-électron et V(p) désigne
T2

I’interaction coeur-ceeur qui est un terme diagonal défini par la relation suivante :
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Vee(p) = £+f(p), @17)

La contribution du deuxiéme terme sera négligée (i >> f(p)).
Yo

L’équation différentielle décrivant ce systéme dans son état fondamental est :
H ¥(12)=Ef¥(12). (4.18)
Ou ¥(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 1’autre.

Elle est donnée par :
¥(12)= W(I)W(Z)-J%(a(l)ﬂ(Z)—ﬂ(l)a(2))- (4.19)

On rappelle que la fonction d’onde monoélectronique désignée par y, est une combinaison
linéaire des orbitales atomiques sur les deux centres a et b, avec de nouveaux parameétres

variationnels «, (i=1,2), elle est donnée par :

’ . ! r ! ! ’ — ! — ! 3
w=ci(e %+ &M )t cy(e e+ 7% )+ cy(re” T 4 ne ) =3 cig, (4.20)
i=1

w(Dp(2) =T o(1Dei(2)+c s (o1(1pa(2) + @a(1)pi(2))

+ 013 (o1(Des(2)+ 3(1)ey(2)) + 3 02(1)ea(2)

+c'; 0'3(¢2(1)¢3(2)+¢3(1)¢z(2))+0'32 p3(1)p3(2). (4.21)
qu’on peut réécrire sous la forme :

6
Y(12)=) 4D(12). (4.22)
i=1

Par une approche semblable a celle utilisée pour la molécule Li} , nous déterminons les six
coefficients 4, et les deux parametres a; par la méthode variationnelle, qui se réduit dans ce cas

4 la résolution de I’équation matricielle suivante :

Al . Al
A2 . A2
(@,|Hy|2)) 43\ (o|2;) 43| 423)
A4 N P
A5 45
46 .. \46
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4.2.2.1 : Le terme d’interaction électron-électron

L’énergie d’interaction entre les deux électrons actifs de la molécule est donnée sous la forme

suivante :
1 1
<—>=(¥(12)|—|¥(1.2)). (4.24)
"12 712
Nous utilisons le développement de Neumann (1978) de — en fonction des coordonnées
12
elliptiques :
! = 25 3 e m m m im( p;—-9,)
=== YR ()OI (A )Y (1 )Y, e Ay <y, (4.25)
12 {=0m=-4¢

Ou P"(4;) et O)'(4,) sont respectivement les fonctions de Legendre associées de premier et

du second type, et les ¥;"( ;) sont les harmoniques sphériques.

En posant

#B.6)= e yle ¥ (4.26)

Les expressions des fonctions données dans 1’équation (4.7) deviennent
oi(Br) = (&P P ) = 4B B+ B B,
@2 =01(52), (4.27)

¢3(ﬂ2) = ge_ﬂz’i {/l(e_ﬂzﬂ + eﬂz/‘) + /u(e_ﬂz# - eﬂzﬂ}

= §(¢é(ﬂ2,ﬂz)+¢é(ﬂ2,—ﬂ2)+¢?(ﬂ2.ﬂz)+¢§’(ﬂz,—ﬂz)>.

En suivant la méthode de F.E Harris (1960), nous écrivons I’intégrale :

1
J(1234) = [051( 5161 )83 B, 52.2)—B33( B3, 63,2034 B0, 84,1 D212, (4.28)
12
o 2i oj 1
=722 (20 +1) |dA, - Iixls,
= i (B=D[E(A)]

avee
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1

A A 2+p1+P2) g g~ (Bit P )/1})[0(/1) J‘dﬂ//qlﬂh )= (815, )ﬂpzo(ﬂ)
-1

7= ! , (4.29)

A 1
— ‘2[/1(1’1"'1’2 )d/le"(ﬂl‘"ﬂz )/if’[o(/l) Idﬂﬂ(2+q1+q2 )e—(§1+52 )’uon(,u)
1 -1

1
/12/1(2+P3+P4)dﬂe—(ﬂ3+ﬂ4)/1peo(/1) Idﬂ 43+q4)e—(§5+é})/1PeO(lu)
1
5=l . (4.30)

A, I
_ I/{P3+P4)d/ze—(ﬂ3+ﬂ4)/lpéo(/1) Id/lﬂ(2+q3+q")e_(53+5‘)”Plo(,u)
1 -1

Sur les deux tableaux suivants, nous présentons les valeurs de I’énergie & la distance d’équilibre

p, de H, et Li, ainsi que les coefficients et les paramotres variationnels de la fonction

électronique des systémes diatomiques H,, Li,, H; et Li; .

Tableau 1 : Energie, coefficients et paramétres variationnels de H, et H*, pour p,= 1.4

(u.a)
Molécules |Energie totale en (u.a) Coefficients Paramétres
H, E=-1.13475 Al=-3.226 A2=3.206 a, =11
A3=-0.3757 A4=-3.062 @, ’=0.9
A5=0.3599 A6=-0.0432
H: E,=-0.5602 cl1=0.82149 a,=1.617
c2=-0.34924 a,=3.175
c3=-0.34713

Tableau 2 : Energie, coefficients et paramétres variationnels de Li, et Li*, pour p,= 5.23

(u.a)
Molécules | Energie totale en (u.a) Coefficients Parametres
Li, E,=-0.3964 A1=0.0826  A2=0.02823 a,'=2.7
A3=-0.0316 A4=-0.00682 a,’=0.7
A5=-0.00131 A6=0.00756
Li} E=-0.20720 c1=0.72067 a, =08
c2=-1.02521 a, =].175
¢3=-0.0000261
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Ces resultats sont en accord avec des résultats de calculs de méme niveau de satisfaction (Mc

lean et al. 1960).

Sur la figure 4.1, nous présentons les courbes de potentiel de 1’état fondamental ‘5 ¢ de Li, et de

I’état fondamental ZZg 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.

-0,10 1
E-ons— S,
N gLIZ
e
83]
-0,20 /
2
S "
-0,25 = T o,
g
-0,30 ~«
.g = 1
50T Zngz
F<.,
i3
~~
=
2 0351
= Energie de
Lﬂu dissociation
-0,40
-0,45 -+——"—+T7"—T-"T—"T—"T""T"T—TT—T—TT—
5 10 15

p (u.a) distance internucléaire

Figure 4.1 : Courbes de potentiel des états fondamentaux de la molécule Li, et de son ion Li;r .

4.3 : Etude de I’ionisation simple des molécules diatomiques a deux

€lectrons actifs

Comme nous I’avons précisé ci-dessus, 1’ionisation de Li, par impact électronique est supposée
s’effectuer trés rapidement par rapport au mouvement du noyau dont nous négligeons

I’influence (Weck et al 2000). Ceci implique une transition verticale ( o, fixe) entre deux états
dont I’écart énergétique est donné par :
E,, =E',(Li5)~E,(Li,)=-0.2072] —(-0.3964)

E, =0.1894 (u.a) (4.31)
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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 & la distance d’équilibre p, de la cible.

Dans 1’état initial, le systéme est constitué d’une cible moléculaire Li, considérée comme un
systéme 4 deux électrons actifs et d’un électron incident rapide d’énergie E; et de vecteur d’onde
1;,.. Dans un repére du laboratoire (figure 4.2). On désigne par 7, la position de cet €lectron par

rapport au centre de masse du systeme confondu avec 1’origine du repére.

b

r23

Figure 4.2 : Les vecteurs positions des trois électrons e;, e, et e, et les deux noyaux a et b

Sur la figure 4.2, nous présentons les positions relatives des trois ¢lectrons (I’électron incident et

les deux électrons liés) par rapport aux deux noyaux (a) et (b) de la molécule Li, .

2 =hn—n

=7y + 2 Ty == 2

== 2, 7y =i 4 2 @)
=iy =2, 7y =7y 2

4.3.1 : Fonctions d’état électronique initial et final du systéme

ik 7,
L’état initial du systéme sera décrit par un produit appropri¢ d’une onde plane > décrivant
(2z):

1’électron incident et de la fonction d’onde de la cible ¥;,(7,.7,) donnée par I’équation (4.22) :
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Tie = A(%nc(’_i))yl,iz (rI'rZ)) L (433)

Ou 4 représente 1’opérateur d’antisymétrisation.

L’¢tat final du systéme est composé d’un électron diffusé de vecteur d’onde Es , d’un électron

éjecté de vecteur d’onde Ee et d’un ion moléculaire Li; , dont 1’état électronique est décrit par

un produit antisymétrisé d’une fonction électronique 5”L +(7ry) de I'ton restant (équ 4.4), d’une
1
2

ik 7,

onde plane pour I’électron diffusé rapide et d’une fonction d’onde distordue y,( Ee,ﬁ )

3
(27)2
attribuée a 1’électron éjecté supposé lent :

V7 = A¥ay(h) 2ok )1 (1)), (4.34)

La section efficace quintuplement différentielle s’écrira alors (Weck et al 1999)

o5) — d’c _(27)" kk,

2
- d02,|T(8,, 435
d2,d0,dE,  k 4z Jasz lrice,.0,) 439

Ou nous avons considéré que toutes les orientations de la molécule données par ¢,, ¢, sont

équiprobables, et égales 3 /.

i
Tp=<¥f| V |%° > (4.36)
V est le potentiel d’interaction entre le projectile et la cible moléculaire, il est donné par :
1
V=V1+V2=—+Vm(r0a)+i+Vm(r0b) (437)
Tor Yo2

] ] —ary, —0fyy _ _
V=—1—+————i—(ZN—J) ¢ +£ —ﬂ(e Ma g 7’0”)
r "2 Ta Tob a "o

Ou a, f et y sont les paramétres donnés par 1’équation (4.3).

4.3.2 : Calcul de I’élément de transition

L’élément de transition dans le cas d’une ionisation (e,2¢) d’une cible a deux électrons actifs est
donné par ( équ (2.23)) :

2
iy ,

2 3
=-2-|2f—g—h|2+3|g-h (4.38)
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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 tres

rapide (quelques KeV) les termes g et & sont négligeables et

f =<Yf;2+ (1) 2o borFy Woag (ks Ty) V| e (P W el K )). (4.39)

En remplacant ¥ par son expression (équ 4.37), on obtient donc :

1 1 1 1

oa Too Tor Yoz

eikifo We

Li2>

kP y;z> (4.40)

f= <Ze( DS

e Pla e @b
+
Ya Yop

~(Zy~- 1)<ze(1)e”‘sf0 #s

_ _ T
e Ma +e 10b e’ lroY,Lei2>'

_ ﬂ<Ze(])eiESFO We__'_
Li 2
Et puis les fonctions d’onde de 1’état 1ié par leurs expressions :

3
€ —
P = ZC,#’,-
je1

6 (4.41)
7, = ZAj@j(]’Z)

j=i
En utilisant la relation de Bethe :
J.exp(zk-r)d;:___47[exp(lk-p) (4.42)

I’élément de transition entre 1’état initial et 1’état final devient :

. Y o ik )
f =4 ol )| 5

i a2 ] 1 (Zy-1 .
—(*?'? e kp/z)[k—2+((kzN+a2))+(kz fa2)2illyjl4iz(r1’r2)>

(4.43)

- —

avec k =k, -k,

4.3.3 :Application de I’approximation ‘DWBA’ aux systtmes diatomiques

Pour appliquer notre procédure des ondes partielles, présentée dans les chapitres précédents, a la

description de 1’électron éjecté d’une cible moléculaire, nous adoptons le modeéle d’atomes
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séparés et nous admettons que le potentiel dans lequel se déplace 1’électron éjecté peut étre

approch¢ par un potentiel moyen radial centré sur chacun des noyaux du systéme.

a

La premiére difficulté essentielle du traitement, consiste en 1’évaluation de la contribution a

deux centres de types :

<rane—ara +rbne—arb zkr| Ze( )> (4.44)
et
<ra"e_ar“ +1 e |y ( Ee,? )> (4.45)

Avec n=0 ou 1 ( voir annexe F).

Y24 Ee,F ) représente la fonction d’onde de 1’électron éjecté dans le champ des deux centres Li*

et I’électron lié. Sa solution est obtenue par un développement en ondes partielles sur une base
de fonctions sphéroidales (cylindriques) solutions de 1’équation de Schrédinger de Li', mais
I’application de cette solution ne parait pas étre, pour le moment, réaliste vu la difficulté de
calculs. Nous allons donc adopter les modeles de continuum a 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 :

_(47) iz zAlek(

T 3/2
(2r) 0=0m=—1t kry

ou 7; =r, ou 7, dépendant du centre a ou b de la fonction d’onde initiale dans (4.44) et (4.45),

2o(FP) = Lketa) yr k)Y, u(7) (4.46)

4,, son dephasage et Fy ( Ee,rd ) représente la solution radiale de 1’équation de Schrédinger

2
kg Lllet Dy )| By (R =0 (4.47)

ardz ¥y
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ou le potentiel V,, (r,) (d=a ou d=b) représente la moyenne des interactions électrostatiques de
1’électron éjecté avec ’ion résiduel (Li") donné par (4.2).

P une constante qui est égale & 1 dans le modéle de deux centres sépares.

P =¢tkp/2 (¢ =+1 si d=a et £=-1 si d=b) introduit dans ce cas un dephasage 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,2¢) de I’atome du lithium, obtenus dans le chapitre
précédent par I’application des ondes distordues, ont montré le bon accord avec les résultats
expérimentaux correspondant aux différentes situations cinématiques étudiées. Dans cette partie,
nous allons étendre ’application de ce modele a ’étude des cibles moléculaires diatomiques a
deux électrons actifs, ici en I’occurrence i la molécule Li,, de maniére a décrire Ieffet du
potentiel de distorsion induit par chaque ion Li" sur la trajectoire d’un électron éjecté lent. Ce
travail porte sur des collisions ou I’énergie incidente est élevée et la perte d’énergie est plutdt
faible (quelques dizaine d’eV). Dans ces conditions nous décrivons le projectile et I’électron
diffusé par des ondes planes et nous considérons que I’effet d’échange est négligeable dans
toutes les situations cinématiques étudiées. Nous commengons cette partie, en comparant nos
calculs de SED5 obtenus dans un premier temps sur la molécule H,, avec des résultats
expérimentaux obtenus par Cherid et al (1989). L’objectif de cette premiére étude sera de tester
notre fonction d’onde sur la molécule H, avant de passer a 1’étude de I’ionisation de la molécule
Li, en utilisant le méme type de fonction donnée précédemment par ’équation (4.22). Dans la
deuxi¢me partie, nous appliquons la méme procédure a la molécule Li,. En I’absence des
résultats expérimentaux sur D’ionisation (e,2¢) de la molécule Li,, nous présentons ici les
résultats théoriques concernant 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 /° et 3°. Nous allons présenter ici une série de comparaison des résultats théoriques
obtenus par deux types de fonctions d’onde de 1’état lié : la premiére fonction de type Heitler
London (1927) et la deuxiéme 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 SED5 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 a 1° (4.1-a), 1.5° (4.1-b) et 3° (4.1-c), comparé aux mesures de SED3 de Cherid et al
(1989).
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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 SEDJ
(triplement différentielle dans le cas coplanaire) de la molécule H, , pour une énergie d’incidence
E, =4087 eV, E,=20 eV, avec des angles de diffusions fixes respectivement a 1° 1.5° et 3°,
obtenue en utilisant 1’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 1a 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 &tre attribué a Ieffet de distorsion qui est strictement lié au potentiel de 1’ion

moléculaire H} ainsi qu’a la qualité de cette fonction d’onde électronique donnée par 1’équation
(4.22). Lorsque nous augmentons ’angle de diffusion ; =3 ° (figure 3-a), ou le parametre

d’impact est petit, I'utilisation de la fonction d’onde centrée sur le centre de masse améliore
’accord avec les résultats expérimentaux.

Nous allons maintenant présenter d’autres résultats d’ionisation (e,2e) de H, en fonction du
moment de transfert & pour lesquels les conditions cinématiques ont été choisies de maniére a

mener une comparaison directe avec les mesures expérimentales de Cherid et al (1989).

Tonisation (¢,2¢) de H, ®  Exp.cherid
025 E=4168¢V - Heitler London
| Ee=100eV Notre fonction -Centre de masse-
8./,
0,20
_—
S 0154
3 0,15
w
a
o
“ 0,10
0,05
0,00

k(ua)

Figure 4.2 : Variation de la SED5 de la simple ionisation (e,2¢) de H, en fonction du moment du transfert
obtenu par le modéle des ondes partielles comparée aux mesures expérimentales de SED3 de Cherid et al
(1998)

Nous présentons sur la figure 4.2, la variation de SEDS5 en fonction du module du moment de

transfert k , avec des énergies d’incidence de 4168 eV et d’éjection de 100 eV, la direction
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d’¢&jection est maintenue paralléle 4 la direction du transfert &,/ 6,. 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
prévu pour un angle de diffusion égale & 8.9° qui correspond exactement au moment de transfert
k=2.71 (u.a), ou le moment de recul est nul c’est a dire pour k=k,.

Nous avons également reproduit des résultats de la section efficace SED5 en fonction du
moment de transfert &, pour une énergie d’éjection égale a 20 eV. Dans ces conditions, I’électron

¢jecté est lent, il subit, & cause de 1’ion moléculaire H}, I’effet d’un potentiel important dont

nous tenons compte dans la description de 1’électron éjecté.

Ionisation (e,2¢) de H, ®  Exp. Cherid
1 E=20eV Notre fonction -Centre de Masse-
24 T\ o=z

SED 5 (u.a)

0,2 0,4 0,6 0,8 10 1,2 1,4
k (u.a)

Figure 4.3 : Variation de la SEDS5 de la simple ionisation de H, en fonction du moment du transfert obtenue

par le modéle ’'DWBA’.

Sur la figure 4.3, nous montrons la variation de la section efficace SEDS5 en fonction du moment
de transfert k, pour des énergies d’incidence et d’éjection fixées respectivement a E, =4087 eV et
E, = 20 eV. 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 1ié

coincident pour les petits moments du transfert.
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4.4.1 : Tonisation (e,2¢) de la molécule Li,.

Les diverses situations que nous avons étudiées sur (e,2e) de la molécule H, révélent un bon
accord entre nos résultats et ceux de différentes mesures expérimentales obtenues par Cherid et
al (1989). Ceci vérifie la validité de notre procédure de calcul de la fonction électronique et
permet ainsi d’étendre 1’approche des ondes particlles au cas de la molécule Li,. En 1’absence
des résultats expérimentaux sur ’ionisation (e,2¢) de Li,, et par analogie avec ceux obtenus sur
le H,, nous analysons ici quelques situations cinématiques a des énergies d’éjection faibles, en
fixant ’énergie des électrons incident et diffusé & des valeurs ¢elevées (~ KeV). Les conditions
de validité de la premiére approximation de Born apparaissent étre remplies. La section efficace,
pour une énergie incidente déterminée, dépend de I’énergie et de la direction de deux €lectrons
sortants. Nous présentons ici la variation de la section efficace multiplement différentielle en

fonction de ’angle d’éjection, 1’angle de diffusion est maintenu fixe dans une géométrie
asymétrique coplanaire dans laquelle les impulsions Ei, I}; et l}; des électrons respectivement

incident, diffusé et &jecté se trouvent dans un méme plan. L’étude systématique pour différentes
valeurs de 1’énergie montre que I'influence de 1’échange électronique est négligeable pour les

valeurs élevées de 1’énergie d’incidence.

10,0

Li, -Centres séparés- Tonisation (e,2e) de Li,
Li, -Centre de masse- Ei=95 geV, Ec=20 eV
6=1°
s

-=--==-SEDT de (e,2¢) de Li (25)
75

5,0

SEDS (u.a)

2,54

0,0 sl — T T T T T
0 50 100 150 200 250 300 350

0, (deg)

Figure 4.4 : Courbe représentant la variation de SEDS5 de (e,2¢) de Li, et SEDT de (e,2e) du Lithium
atomique, en fonction de I’angle d’éjection pour une énergie d’incidence égale 2 958 eV et d’éjection égale a
20 eV.
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Sur la figure 4.4, nous montrons la variation de SED5 de I’ionisation (e,2¢) de Li, comparée 3
celle de I'ionisation (e,2¢) du lithium atomique dans son état fondamental. Les énergies
d’incidence et d’éjection sont respectivement fixées & 928 eV et 2 20 eV. L’angle de diffusion
égale & 1°. La comparaison entre ces deux résultats montre que 1’amplitude de la section efficace
correspondant au cas de la molécule Li, est largement supérieure a celle du lithium atomique,
ceci est dit 4 la faible énergie d’ionisation de 1’électron de valence de la molécule Li, et aussi 4 la

large dispersion spatiale de son orbitale moléculaire.

Nous présentons aussi la variation de SED7 en fonction de I’angle de diffusion pour des
orientations données de I’axe internucléaire de la molécule Li,. La direction de 1’électron &jecté
est fixée parallélement a la direction du transfert. Nous considérons une énergie d’incidence
cgale & 2/00eV et une énergie d’éjection faible de /5 eV. Dans le but de comparer I’aspect
moléculaire 4 I’aspect atomique, nous représentons la variation de la section efficace
d’ionisation de 1’atome du lithium dans les mémes conditions cinématiques. Nous commengons
d’abord par étudier la situation ou la molécule est alignée avec la direction de 1’électron

incident, c’est a dire 4, = 0°.

10 A E=2010eV,E=15¢V Li, Deux centres effectifs
A 8/, 6,0° ==~ Li, Centre de masse
1y ——SEDTLI (2s)

0,01
1E-3

S0
1B4 \
3
1E-5 ’\,‘

1E-6
1E-7
1E-8
1E-9
1E-10
1E-11
1E-12

SED7 (w.a)

0 36 n 108 144 180
0, (deg)

Figure 4.5 : Courbe représentant la variation de SED7 en fonction de ’angle de diffusion, la direction de

Iélectron éjecté est fixée parallélement i celle du transfert, les énergies d’incidence et d’éjection sont

respectivement fixées 2 2010 eVet 15eV, & = 0°.
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Pour les mémes conditions cinématiques que celles de la figure précédente 4.5, nous allons
étudier ici la variation de SED7 de D’ionisation (e,2¢) de la molécule Li,, dont l'axe

internucléaire sera orienté dans un angle égale a 45° par rapport a la direction du projectile.

E=2010¢V,E=15¢V —Li, Deux centres effectifs
0/8,, BP=45° """""" Li, Centre de masse
——SEDTLi (25)

SED7 (u.a)

IE134+— T v T r T ' T r
0 36 72 108 144 180
0, (deg)

Figure 4.6 : Méme conditions cinématiques que la figure 4.5, avec 0,=45°

Nous remarquons sur les figures (4.5) et (4.6), que pour les grands angles de diffusion
(20°< 8, <180°), ’amplitude de la section efficace est tres faible et sa variation dans cette région
révéle un phénomeéne de diffraction important qui est dl aux effets nucléaires, car le parametre
d’impact est trés faible. Des effets analogues ont cté observés dans les expériences
d’interférence pratiquées en optique. Ce phénoméne est trés sensible a I’énergie d’incidence
ainsi qu’a I’orientation de la molécule cible. Le désaccord entre les résultats obtenus par les
deux modeéles, explique largement la sensibilité de la section efficace a la description employée

dans le calcul de 1’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), la variation de SED7 autour de la région de Bethe.
Nous observons que le maximum qui correspond & g =0 pour k =k, ( k= I;,. - I;S le vecteur de

transfert) se situe au voisinage de &, =5°.
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Figure 4.7 : Variation de la SED7 de la simple ionisation (e,2e) de Li, en fonction de I’angle de diffusion
obtenu pour E=2010 eV et E=15 eV

Sur la figure (4.7), qui représente la variation de la SED7 en fonction de I’angle de diffusion, on
remarque que quel que soit ’orientation de 1’axe internucléaire et le modéle utilisé, 4 I’exception

de la courbe en tri plein (Modéle de deux centres effectifs a 6, = 45°), les différentes courbes

représentent un maximum qui correspond a la région de Bethe au voisinage de 6. =5°.

28
Ionisation (e,2¢)deLi, .. Centres séparés
E=3012 ¢V, E=20 eV Centre de masse
0 =0
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0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5
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Figure 4.8 : Variation de SED5 en fonction du transfert k (u.a)
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Nous présentons sur la figure 4.8, la variation de SED5 en fonction du moment du transfert £, les
énergies d’incidence et d’éjection sont respectivement de 3012 eV et 20 eV. Nous remarquons
que le maximum est obtenu comme prévu pour un angle de diffusion égal a 4.67° ce qui
correspond exactement au moment du transfert k=1.212 (u.a), ou le moment de recul est nul

c’est a dire pour k=k,.
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Figure 4.9 : Courbes représentant la variation de la SED5 de la simple ionisation de la molécule Li, en

fonction de I’angle d’éjection, obtenus pour des énergies E, =3012 eV, E=20eV

Sur les figures 4.9 (a, b et ¢) nous présentons la variation de SEDS de l’ionisation (e,2¢)
effectuée sur la molécule Li,, pour une énergie d’incidence E;=3012 eV’ et une énergie d’éjection
égale a 20 eV. Sur la figure 4.9-a (¢, = 1°) nous remarquons deux pics : un pic binaire qui se
trouve dans la direction du transfert d’impulsion &, et le pic de recul qui se trouve dans la
direction opposée du transfert d’impulsion. En augmentant ’angle de diffusion ce dernier pic est
remplacé par un minimum comme le montre la figure 4.9-b (6, =3.2°). Sur la figue 4.9-c
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(6, =5°) le maximum de la courbe se trouve dans la région de Bethe qui correspond 3 la

direction du transfert d’impulsion £, ¢’est & dire au moment de recul g=0.

Tonisation (e, 2€) de Li, L, )
16{ E=3012eV,E=20¢V -~ SEDT (e,2€) de Li(2s)
005

Figure 4.10 : Courbe représentant la variation de SEDS5 de (e,2e) de Li, et SEDT de (e,2e) du Lithium

atomique, pour une énergie d’incidence égale 4 3012 eV et d’éjection égale 4 20 eV,

La figure 4.10, correspond aux mémes conditions cinématiques que celles des figures
précédentes, pour un angle de diffusion égale & 0.5°. Elle présente un pic de Bethe et un pic de
recul. Elle permet également de confirmer que la section efficace SEDS5 de Li, est beaucoup plus
grande que la SEDT obtenue dans I’ionisation (e,2¢e) du lithium atomique.

Dans les mémes conditions géométriques que celles du dernier résultat, nous choisissons
quelques situations particuliéres qui peuvent intéresser les premiéres mesures expérimentales.
Nous présentons d’abord la variation de SEDS pour des énergies d’incidence et d’éjection fixées

a6012eV eta 25 eV en fonction du moment du transfert k (u.a).

24
Ionisation (¢,2¢) de Li, — Centre de masse
E~6012 6V, E=25 eV v Cem :
0 078, tres séparés
16
=
=
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Figure 4.11 : Variation de SED5 en fonction du transfert k (u.a)
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La figure 4.11, montre la variation de SED5 en fonction du moment du transfert k, pour une
énergie d’incident égale a 6012 eV et celle d’¢jection égale a 25 eV. Les résultats sont donnés

pour une situation binaire, ¢’est 4 dire pour un angle d’éjection fixée parallélement 2 la direction

du transfert k. Un maximum est observé pour k,=k.
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Figure 4.12 : Courbes représentant la variation de l1a SEDS5 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 4.12 (a, b et ¢) nous présentons la variation de SEDJ en fonction de 1’angle
d’é&jection, obtenus pour des angles de diffusions donnés autour de la région de Bethe et qui sont
respectivement fixés & 6, =3° (fig 4.12-a), 6, =3.7° (fig 4.12-b) et ,=4.5 ° (fig 4.12-c). Nous

remarquons que lorsque la description du continuum est prise relativement au centre de masse,
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la SEDS5 est beaucoup plus importante que celle obtenue en utilisant la description du modéle de
deux centres effectifs.
Nous avons également reproduit des résultats de la section efficace SEDJ en fonction de ’angle

d’¢jection pour un angle de diffusion faible (4, =1°).

07 Tonisation (e.2¢) delLi,
E~6012¢V,E=25¢V
-1°

— Centre de Masse

P

Wr—T—T7T T T T T T T
0 36 72 108 144 180 216 282 288 324 330

6, (deg)

Figure 4.13 : Variation de la SEDS5 en fonction de ’angle d’éjection, pour des énergies d’incidence et

d’éjection fixées respectivement 3 6012 eV et a 25 eV.

Comme il a été précisé précédemment pour les faibles angles de diffusions, la section efficace
posséde 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 & 6012eV eta 25eV.

Conclusion

Nous avons présenté dans ce dernier chapitre le calcul des fonctions d’onde électroniques de
Hj, Liy, H, et Li, dans le cadre de I’approximation de Born Oppenheimer, et nous avons
calcul¢ la fonction d’onde du continuum pour déterminer la section efficace multiplement
différentielle de la simple ionisation de Li, en utilisant le développement en ondes partielles. En
I’absence des résultats expérimentaux sur Li,, nous avons vérifié notre procédure en
reproduisant des résultats de la section efficace de I’ionisation (e,2¢) effectuée sur la molécule
H, et pour lesquels ’expérience existe (Cherid et al (1989)). Nous avons présenté ensuite

quelques résultats théoriques de la section efficace concernant des situations intéressantes de

(e,2e) de Li,.
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Conclusion générale

Nous avons présenté dans ce travail 1’étude de I’ionisation (e,2¢) du lithium atomique et
moléculaire par impact électronique. Aprés avoir rappelé dans le chapitrel, les notions de base
concernant I’étude et Uinterprétation des résultats d’expériences de collisions ionisantes, nous
avons présenté notre approche pour la détermination de la matrice de transition par 1’application
de 1’approche des ondes distordues. Dans le deuxiéme chapitre nous avons étudié
I’antisymétrisation des fonctions d’onde électroniques complet du systeme collisionnel a quatre
électrons, avant et aprés la collision, que nous avons appliqué dans le chapitre3 a I’étude de
I’ionisation (e,2¢) de I’atome du lithium, en considérant pour la premicre fois, les différents
termes d’échange possibles dans le calcul de 1’élément de transition. Notre étude prouve que le
terme d’échange correspondant a une capture de I'électron d'incident demeure trés faible dans
tous les domaines énergétiques, par contre dans plusieurs situations cinématiques la prise en
compte direct des électrons du cceur, modifie sensiblement les resultats. Nous avons également
montré que dans des situations de faible énergie d’incidence ou les termes d'échanges (f2, g2)
sont moins importants, 1’application de ’approche ‘DWBA’ aux électrons du continuum dans
1é&tat initial et final, améliore l'accord avec les résultats expérimentaux. Dans une autre ¢tape,
nous avons effectué un calcul supplémentaire en utilisant un potentiel modéle, la comparaison
avec les résultats obtenus par notre approche & 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 le chapitre 4 consacré a I’étude (e,2¢) des systémes moléculaires biélectroniques, nous
avons commencé en premier lieu par construire la fonction d’onde électronique en nous basant
sur I’approximation de Born Oppenheimer et sur le principe variationnel. Nous avons ensuite,
étendu 1’application de 1’approche ‘DWBA’ & I’étude de lionisation (e,2e) des systemes
diatomiques en utilisant notre fonction électronique de 1’état li¢, que nous avons vérifié en
reproduisant des résultats existants pour la molécule H,. Nous avons obtenu un excellent accord
avec les mesures expérimentales de Cherid et al (1998). En Pabsence des mesures
expérimentales sur ’ionisation (e,2¢) de la molécule Li, nous avons présenté ensuite des
résultats théoriques concernant 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 extrémement utiles pour les premiéres

mesures expérimentales.
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Les résultats satisfaisant que nous avons obtenu par 1’application de 1’approximation ‘DWBA’ a
Pétude de I’ionisation (e,2e) de I’atome du lithium et de la molécule H,, nous permettent
d’envisager son extension a 1’étude de I’ionisation (e,3e) sur d’autres atomes alcalins ainsi qu’a
des systemes diatomiques comme H, et Li,. Nous envisageons éventuellement, dans un avenir
proche, de calculer le développement en onde partielle de la troisiéme hypergéométrique du

modele 3C évoqué dans le chapitrel.
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Annexe A

Détermination de la fonction radiale F,(k,r) solution de I’équation :

2nk

2
A" _Ae+D) g2 20K F,(k,r) =0, (A.1)
T

dr2 r2

oun= ——i— est le paramétre de Sommerfeld.

On pose :
F,(k,1) = ¥ (kr)“*Vf, (k, 1), (A2)

ou f, exprimée en (p = kr ) vérifie I’équation de Kummer-Laplace (Joachain 1983):

2
Pl e v2-p) Sl e+ 14im)E = 0. (A3)
dp dp

En choisissant o = -2ik, la solution de I’équation (A.1) réguliére & I'origine (r = 0) est donnée par
(Joachain 1983):

f, = Cp F (£ +1+in;20 + 2;-2ikr), (A4)

et la fonction coulombienne sphérique réguliére a I’origine est obtenue en substituant (A.4) dans

(A.2) ce qui donne:
F,(k, 1) = Cpe™ (k)" B (£ +1+in,2¢ + 2,-2ikr), (A.5)
Ou
_m
2fe 2|00 +1+i
C, =2 [CC+1vin] (A.6)
(20 +1)!
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Annexe B

Résolution numérique de I’équation de Schridinger X*’+W(r)X=0

L’expression de la dérivée seconde de X(r) est :

X*(r) = X(r+h)+X}§r2—h)—2X(r) +O(h2), (B.1)
avec le terme d’erreur:

2
0(h?) = —111—2f4(r) +o (B.2)

En négligeant le terme d’erreur O(h?) on obtient
X(r+h)+X(r-h)-2X(r)

2 +w(r)X(r)=0, (B.3)
et puis
X(r +h) = 2X(r) - X(r - h) - h2w(r)X(r). (B.4)
Comme X(r) se comporte a I’origine comme ) par exemple,
X(0) =0, (B.5)
ct
X(h)=1. (B.6)

En utilisant (B.3) on peut déterminer X(2h) a partir de X(0) et X(h), et X(3h) a partir de X(2h) et
X(h), ainsi on obtient X( r) sur une grille linéaire avec un pas h. On obtient

—h)_ . 2
X(r+h)+ X}grz h)-2X@) _ O+ % X9 )+ 00 ®7)
qui s’écrit
X(r +h) + X(r - h) - 2X(r) h?
d X0 +X(nw(r) = EX(‘”(r) +0(h?). (B.8)

2 42
En appliquant I’operateur 1+ ?—2% par la méthode de Fox-Goodwin (Schmid et al 1990) 4 la

definition de la dérivée seconde, nous obtenons :
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h? d? |, h? d?
(1 + Ed?JX (r) =-w(@)X(r) + 1—2—d—rz-(w(r)X(r)) . (B.9)

En remplagant le deuxiéme terme de (B.7) par son expression donnée par (B.9) on obtient:

2 42

X+ Xt 1) 2K gy 4 w(nX()+ 155 (VOX) = 0. (B.10)
r

h2

En négligeant les termes de correction d’ordre supérieur ou égal 4 quatre et en remplagant dans
(B.1)

2
2X(r)-X(r—h)— (E—)(IOW(r)X(r) + W(r+h)X(r-h))
X(r+h) = 12 = : (B.11)
1+(—)W(E+h
(12) (r+h)
nous allons normaliser les fonctions radiales en calculant le coefficient de proportionnalité
Xnum (1) = AXpgym (1), V1 —> 0 (B.12)

On obtient les fonctions radiales normalisées, d’ou I’expression finale

1
XN = 5 Xxum- (B.13)
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Annexe C

Construction des fonctions d’onde des états de spin total S=1

L’état de spin S=1, M=1 d’un systéme de quatres électrons, dont trois liés, est une combinaison
linéaire de deux déterminant de Slater suivants : IXi(P162(93| et |X161(P2(P3|- Nous écrivons
donc :

S=1LM; =1)=c; [x;0;3203|+c, x; 019203 (C.1)

Nous devons avoir :
c 12 +c % =1
et

$?|s=1,M, =1)=2|S=1,M, =1) (C.2)

§? |S=1,M; =1)=2c, Xi@15293]+2¢ 5 XiP19203]

D’aprés la définition, la composante de 1’opérateur du moment cinétique total du systéme suivant
I’axe (OZ) est donnée par la somme des composantes individuelles :

S.=2S. (C3)
et de méme pour

§*=3.8 o §7=21 % (C.4)
ou

S*IS=LM;=1)= c; [rip10203] +cy |Xi010203] (C.5)

SS*|s=1,M, =1) =1 [Li@1P293]+c; X B19293]+c Xi@10203]+cs [xi 19203
=(c;tcy) ﬂXiq’@z%I + |Xi51(P2(P3I}

En respectant le principe d’exclusion de Pauli, deux électrons ne peuvent occuper le méme état

Xi919203]= [, P203|=0 (C.6)
alors
(§.°+8,+8°8%) |S=1,M =1) = (c,+¢c,) ﬂXi(P152<P3|+|X161(P2<P3|}

+2¢; [1i91P293]+2 ¢, XiP10293] (C.7)
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L’égalité des deux équations (C.7)=(C.2) et la condition de normalisation donne naissance 2 trois
équations a deux inconnus

012 +c% =]
3c;tcy=2¢y (C.8)

3¢ 2 + Cl =2c )
1
Cequidonnec;= -Cr=—=
2 \/5
Finalement

1 _ _
|S=1,M, =1) :EﬂXi(PI(PZ(%l ~ i G19295]} (C.9)

Ensuite par I’application de 1’opérateur S a |S =1,M; =1), on obtient les autres états qui sont

donnés par :
1 ¢ _ _ I -
IS =LM, = O> = _ﬁ{]Xi(pl(PZ(pé)l _|Xi(P1(P2(P3|+ |Xi(P1(Pz(Psl—|Xi(P1(P2(P3|} (C.10)
1 - | e —
|S=1’Ms =_1>=‘\/_E{IXi(Pl(Pz(P3|—|Xi(P1(P2(P3|} (C.11)

De la méme maniére nous déterminons les autres états de spins correspond a 1’état initial et final
de ’ionisation (e,2¢) des cibles 4 un électron, & deux électrons et a trois €lectrons actifs.
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Annexe D

Calcul du terme f1 de SEDT de ionisation (e,2e) du lithium :

-7 1 1 1
f1 =< %5 (0)xe o] )07 B)—N + — + — + —
I oy Tp2 Tp3

%i(0)01 (202 (3)e3(1) >

N4 L)Il +12(r,)

0 I.01

f1 =<y, (0)x. D|(—

% (0o, (1) >

Ou les termes I1 et 12 sont définis et calculés plus bas.

.o i, Fo(k,1
10 =Enyie LDy, dyy;, @)
{,m
avec
f1 =<y, (0)oper(ry)fx; (0) >
4m)*'? it L, C
Oper(ro) :( ) Z —.° : che,m‘7 (ke)Yvé’e,m(ro)glé’e

k., £ia20,+1)

€

oo€<

me = (=ZNI1+12(5p))3, g j‘rng (Ke,1)@3(1;)dry +HI - =te, Ke, 1)1y (r)dy

47t3/2 —i(A,, +A, A, A ~ . ~ i te g
n= 5 S S ey, (@)Y, (k)Y (T (KK

kikkelol me=—£.,0 £ ,mg

etets?

on définit
/z Lesls

m ,m, (kesks’k) MZ A XBZ A
Fy (ks 10)F,. (k. 1)

Iy

Bﬁ:,zs = [drR, (ke,1p)
0

f—df°—Ye.,o(fo)Yge,me(fomi,ms(fo)=[<2fi+1>(2€s+1)} [i) 2 f](

20, +1) 4n(20, +1) 0 0

et
e, ]<t <+,
Calcul du terme 12

98

|

(D.1)

(D.2)

(D.3)

(D.4)

(D.5)

(D.6)



1 1
— + —_—
oz To3

12 =< ¢7 (1)0] (13) P1(r2)p2(13) >

—2<0t () rsz 01(52) >< bf ()1 (1) > ®.7)

Le terme <¢7 (i)|pi(r3) > est calculé en utilisant Pidentité donnée dans 1’équation

= 2)!
Jrrerdf = (4m (r;”) D.8)
Pour terme calculer le premier terme, on a utilisé le développement de Neumann
1 Z @m L
& Yem()Ye,m(j D.9
I;j (20+1) L+ £;m (1) Ye,m(T5) ‘ D.9)

{,m

1 . .
En remplagant — par son expression, on obtient :
o2

<
47 I A vo¥ a A vo® a4
0,1 5= - [0 R ()R (12) Vg (0) Vo () Yo,0 B2 Y5 0B2) 0

<o’ (r
¢ (r,) (24 +1) rO£+1>

02 Z,m

= (4m)’ jri R*(r,)R,(r,)r, dr,

=(4n)> |:l r]'R" (r,)R,(x, )r22dr2 + O]R *(r,)R,(1,)r,dr, (D.10)
5o T
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Annexe E

Calcul des ¢léments matriciels S et H d’un systéme 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 :

(e 9]

(o,m) = [Ae™**d (E.1)
1
1

J(B,n) = [ule PHdy (E-2)
-1

on obtient

3
* T —(B, + _ -
Slz (Bl;Bz) — I(Pl(Psz - 5 J‘J‘(}\’Z _ M2)e B, an(e Biu + eﬁlll)(e Bap + eﬁzu)dxd“

3
) 'ﬂz{—ﬁ(ﬂl + B2 2Ty +B2,0) +I(B1 — B2, 0)] 1By + B2, 0)(I(By +B2,2) +I(B; ~ B2,2)])
(E.3)

On note que

S11 = S12(B1,81)
S22 =S512(B2,B2) (E.3)

avec

S5(B1xB,) = [or0,dr = "T"“(s;a -S},)

Avec :

S13=1(By + B2 IR +B2,0) + By — B0+ 1(By +B2,2)[J(By +B2.1) - J(B; — B.)]
S13 =1(By + B2 DII(B; +B2.2) + J(B1 — B2.2)] + 1(B; + B2, 0)[I(By +B2.3) — J(B; - B2.3)]

(E4)
On note aussi que :

S23 =513(B2,B2)
et

5
Sy = [os0,0r =28 [[02 —pt)e ™ (2 + €% 4 2) 42 467 -2)
+2un(e P+ — 2P (E.5)

5
' ' "
= Tp(saz + 2833)
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Avec
S35 = I(2B2,4)[J(2B2,0) + J(0,0)] - 1(2B2,0)[J(2B2,4) + J(0,4)]
S33 = 1(282,3)3(2B2.1) - 1(2B2,2)J(0,2) — 1(2B2,1)J(2B,.3) (E.6)

Pour raison de symétrie de la matrice S, , on la les égalités suivantes :

S12 =521,
S13 =533 (E.7)
Sy3 =83

on note que :

J(B,n) = (-D)"I(-B,n)
J(0,0) = 2 (E.8)

Calcul de Hj; :

Dans le calcul des éléments de matrice Hj; de Phamiltonien H, nous présentons ici la partie

2

cinétique VT qui est donnée en coordonnée polaire par

Vv? 2 0 o 0 0

e (R =D (W Do) (E9)
2 p(X—p") oA on  Ou ou

et

(pl = e_ﬁl}"(e_ﬁlp + eﬂlu)

0, = ¢,(B,) (E.10)

(P3 = %e“ﬁz}v {)\‘(e'ﬁﬂL + eBzH) + u(e‘ﬁzk — eBzu}

Les dérivés corresponds a chaque fonction sont les suivants :

2, = Be ™ (B, (2 — ) (e + ) =20k e ™ 200 + e
e PPN — )+ BT (VR - p'h) — 4B, (¥ —p®) + 200 —p)

Lo, =+ (E.11)
P (BIX + W) — B (VR + pA) — 4B, (N — ) + 200+ 1)

>
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Annexe F

Calcul de Pintégrale Ak, o,p) = J'dfe‘““e“"bei"‘f :

En utilisant la transformée de Bethe (Bethe et Salpeter 1957) pour les termes e ~** qui s’écrit :
igt
oot =%(_i) J'dq%, (F.1)
2n da q° +a

I’intégrale devient :

o’ -
ARe)= o [6 6BJqud YT "

En utilisant les relations liant les coordonnées T,, §, et T (voir figure 4.2 chapitre 4) on obtient :

1 ( 8? (G G i@ +1 +0)F
A(k,0,B) = (a 6BJ j fdg, [ql — quHﬂe 1 (F.3)

L’identité suivante :
j dF @*8, 0T = (27)38(g, +4, - k) (F.4)

permet d’écrire 1’intégral g sous la forme :

(21t) [ ] - eiaﬁeg
Ak, a,p) = d . (F.5)
90.0p Iq[qz+oc2];q+12| +[32}

En utilisant ]a transformée de Feynman (Abramovich et Stegun 1972) qui s’écrit :

1 1 1
2 2} = de (F.6)

Ct (R I e

ou p est défini par :
2 =x(1—x)k2 +(1—x)oc2 +xBZ, (F.7)
I’intégral g devient :
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2
A0 =220 [dxjdq _e'r
7 0o D_. =2 zjl
q+xk| +u

En utilisant la transformée de Bethe, ’intégration sur le variable q donne :

igp 2 e
J‘ dg © =T o~ (np+ixkp)

Dq + xf('z + pzilz

A P’aide de cette équation, 1’équation (F.9) devient :

- N o2 e-(up+ixiﬁ)
Alk,o,pB)=2me ? -[dx
00.0P u

On peut calculer aussi :

Idfrae_ara e_Brb eﬂ;f = —i A(Ea o, B)
oo

kp 2 —(pp+ixE5)
=2me (—i) dx o _|¢
oo ooop 7!
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Résume

Nous présentons dans ce travail I'étude de Iionisation (e,2¢) du lithium atomique et moléculaire par impact électronique. Dans la
premiére section nous étudions I'ionisation (e,2e) de I’atome du lithium, en considérant pour la premiére fois, les différents
termes d’échange dans le calcul de I’élément de transition. Notre étude prouve que le terme d’échange correspondant a une
capture de l'électron d'incident demeure trés faible dans tous les domaines énergétiques, par contre dans plusieurs situations
cinématiques la prise en compte direct des électrons du caeur, modifie sensiblement les résultats. Nous montrons également que
dans des situations de faible énergie d’incidence ou les termes d'échanges (2, g2) sont moins imporiants, I’application de

I’approche ‘DWBA’ aux électrons du continuum dans I’état initial et final, améliore l'accord avec les résultats expérimentaux.

Dans la deuxiéme section consacrée a 1'étude (e,2¢) des systémes moléculaires biélectroniques, nous étendons lapplication de
I’approche ‘DWBA’ & l'étude de l'ionisation (e,2¢) de Li, en utilisant notre fonction électronique de 1'état lié, que nous avons
Vérifié en reproduisant des résultats existants pour la molécule H, En l'absence des mesures expérimentales sur ['ionisation
(e,2¢) de la molécule Li, nous présentons des résultats théoriques concernant 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.





