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Introduction générale:

L’un des domaines les plus importants de la physique des collisions atomiques
inélastiques concerne 1’étude de I’ionisation simple ou multiple par impact électronique des
systémes atomiques, ioniques ou moléculaires. L’analyse des informations qu’apportent ces
études joue un role central pour I’étude de la structure de la matiére, elle trouve aussi son
application dans différents domaines tels que la physique des plasmas (diagnostics et radiation

d’impureté), I’astrophysique et la biophysique (irradiation sur les cellules vivantes).

Les études de ces processus d’ionisation par impact électronique se développent tres
activement avec ’amélioration des techniques de détection en coincidence des particules
émergeantes. Ceci est la suite normale de 1’évolution passée dans ce domaine qui a commencé
au début du siécle par les travaux de Niels Bohr (1913 et 1915) dans un cadre classique, puis
par Hans Bethe (1930) dans un cadre quantique. Langmuir et Jones (1928), puis Rudberg
(1930) ont été les premiers a se lancer dans des travaux expérimentaux, ces auteurs se sont
intéressés plus particuliérement a I’analyse de la dépendance en énergie incidente des sections
efficaces totales. En 1932, Hughes et Mc. Millan ont pu mesurer les sections efficaces totale,

simple et double.

C’est 4 la fin des années soixante que les premieres mesures des sections efficaces
triplement différentielles d’ionisation ont été faites par Ehrhardt et al (1969) sur 1’atome
d’hélium et simultanément par Amaldi et al (1969) sur le carbone. Ces auteurs ont pu détecter
en coincidence les deux €lectrons provenant de la méme réaction et se sont intéressés, dans le
cadre d’une géométrie coplanaire et des cinématiques asymétriques pour Ehrhardt et
symétrique pour Amaldi, a la distribution angulaire des électrons éjectés sous de faibles
énergies. De telles mesures de sections efficaces ont ouvert la voie a de nombreuses
expériences du méme type sur d’autres cibles atomiques et ont pu servir de test a de multiples
modeles théoriques. Aussi, I’étude expérimentale de sections efficaces multiplement
différentielles de diffusion, initialement réalisée avec des électrons incidents rapides, s’est
progressivement étendue aux techniques utilisant des rayons X ou y incidents. Citons aussi les
expériences réalisées sur des cibles d’hélium et d’argon par Lahmam-Bennani et al (1983)
pour des énergies incidentes de ’ordre de 8keV et par Di Martino et al (1983) pour des

énergies incidentes comprises entre 500eV et 2000eV. Par ailleurs, de nouvelles techniques de



détection sont apparues, telles que la technique appelée communément COLTRIMS "Cold
Target Recoil Ion Momentum Spectroscopy” développée par le groupe de Frankfort (Ddrner
et al 1996).

Parallélement au développement des techniques d’observation expérimentales, les
progrés informatiques ont largement contribué au développement théorique dans ce domaine
avec le double objectif de comprendre la structure de la cible et la corrélation €lectron-
électron et analyser les mécanismes d’ionisation. Les calculs théoriques ont débuté avec Hans
Bethe (1930) et Massey et Mohr (1933) qui ont établi la base de la description de I’ionisation
en utilisant la premiére approximation de Born. Peterkop (1960-1969), puis Rudge et Seaton
(1964, 1965) ont développé une théorie générale de 1’ionisation permettant d’obtenir une
représentation intégrale de ’amplitude de diffusion: Ils ont également contribué a la
formulation théorique du probléme en introduisant la notion de charges effectives qui permet

de décrire les corrélations post-collisionnelles entre les électrons du continuum.

Dans le cadre de ’approximation perturbative de Born, différents modeles ont été
développés pour décrire les ondes représentant les électrons incident, diffusé et éjecté, allant
de l'onde plane simple pour les électrons rapides (=1000eV) 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) a I'ionisation simple d'hélium, en passant par une
description sous forme de produits appropriés d'ondes coulombiennes (Peterkop 1969) ou par
des ondes distordues utilisées dans I'ionisation (e,2¢e) de cibles atomiques par Madison et al
(1977) et Whelan et al (1993). 11 faut ajouter a ces méthodes d’autres approches comme la
méthode R-Matrix (Burke et Berrington 1993) ou la méthode '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.

La corrélation électronique gouverne la dynamique de nombreux phénomenes
importants, tels que les réactions chimiques et la supraconductivité. C’est dans le cas des
atomes que 1’étude des effets liés a cette corrélation électronique peut étre abordée de la
maniére la plus claire. C’est ainsi que des processus tels que 1’ionisation-excitation, la double

ionisation, la double excitation par impact d’électrons qui résultent de la corrélation électron-



électron font 1’objet actuellement de nombreux travaux a la fois théoriques et expérimentaux.
Ils font partie des méthodes les plus appropriées pour étudier cette corrélation, en particulier
I’étude des collisions (e,3€), (détection en coincidence de 1’électron diffusé et des deux
électrons éjectés de la cible), qui permet d’obtenir I’information la plus compléte sur les

corrélations €lectroniques.

Dans ce travail nous nous intéressons dans une premiere partie a 1’étude de I’ionisation

simple (e,2e) dissociative et non-dissociative des molécules d’hydrogéne H,et du lithium
Li,, mais plus particulicrement a 1’ionisation dissociative de H, qu’on peut considérer

comme une ionisation-excitation et qui nous a permis de montrer le rdle important de la
corrélation gauche-droite. Ce rdle sera aussi étudié dans la seconde partie consacrée a I’étude
de la double ionisation du lithium atomique avec trois électrons actifs vu I’intérét croissant
des processus a deux électrons moins connus aussi bien au niveau théorique qu’expérimental.
Cette étude constitue un challenge important pour les théoriciens puisqu’il s’agit de pouvoir

décrire 4 électrons en interaction coulombienne et dans le continuum.

Les études sur 1’ionisation (e,2€) des cibles diatomiques ont débuté avec les travaux de
Neudatchin 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 premieres mesures expérimentales ont €t¢ réalisées par
Weigold et al (1973) sur H,. La meilleure correspondance avec I'expérience fut obtenue par
la modélisation de Zurales et Lucchese (1987,1988), représentant I'interaction de 1'électron
éjecté avec l'ion résiduel par un potentiel effectif. L'extension de I'ionisation par impact
électronique aux systémes diatomiques autres que la molécule H,, a rarement été considérée
a cause de la difficulté de décrire les états du continuum a deux centres (Chérid et al (1989) et
Dal Cappello M. C. et al (1989)). Dans I'étude (e,2e) de la molécule H,, Motassim et al
(1999) ont proposé une solution approchée basée sur l'approximation de Pluvinage
(1950,1951) qui permet de décrire 1'état du continuum a 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.



Le lithium est I’un des systémes atomiques les plus simples aprés I’hydrogene et
’hélium, I’étude de son ionisation par impact électronique a été limitée pendant longtemps au
calcul de la section efficace totale. On cite ici les travaux de Mc Dowell et al (1964) ainsi que
ceux de Jalin et al (1973), puis Bartschat (1990). Les premiéres mesures expérimentales a
notre connaissance sur la section efficace triplement différentielle, ont été obtenues par Frost

et al (1990).

Le premier chapitre de ce travail est consacré a définir les principaux éléments de la
théorie des collisions nécessaires a 1’étude de I’ionisation simple (e,2¢) et a la double
jonisation (e,3e). Ce sera I’occasion d’établir dans le référentiel du laboratoire les expressions
des sections efficaces multiplement différentielles qui nécessitent la détermination des
éléments de matrice de transition dans le cadre de la premiére approximation de Born, valable

dans le cas des collisions rapides.

Le second chapitre sera dédié a I’étude de la structure des molécules diatomiques et

des approximations qui en découlent. Nous calculons dans le cadre de I’approximation de

Born-Oppenheimer la fonction d’onde électronique des ions moléculaires H; et Li; dans
I°état fondamental >% . €t dans le premier état excite ’x, ainsi que celle des molécules H, et

Li, en utilisant la méthode variationnelle. Dans le dernier paragraphe de ce chapitre, nous
décrivons les différents modéles pour la description des électrons du continuum,

particuliérement le modéle & deux centres coulombiens TCC (Two-Center Continuum) qui

sera simplifié en introduisant la notion de charge effective pour traiter la réaction (e,2¢).

Nous commengons notre étude de la simple ionisation (e,2e) dans le troisicme

chapitre, qui sera consacré & la vérification de notre procédure de détermination de la section
efficace non-dissociative de la molécule H,, pour laquelle des résultats expérimentaux
existent. Les cinématiques considérées correspondent & des situations envisagées dans les
expériences de Chérid et al (1989) réalisées pour des énergies d’éjection faibles. Nous
présentons et analysons ensuite les résultats de la section efficace multiple de I’ionisation
(e,2¢) non dissociative de la molécule Li, qui sera considérée comme une cible a deux

électrons actifs et nous nous contentons de la description modélisée du potentiel de cceur de

chaque atome Li donné par Klapisch (1971).



Notre but dans le quatriéme chapitre est d’étudier théoriquement, et avec la méme

procédure de calcul que I’ionisation simple non-dissociative, 1’ionisation dissociative de H,
et de Li, dans le cas d’une transition verticale de 1’état €lectronique fondamental lEg au

premier état dissociatif >X, de H; et de Li,, et de montrer les particularités de ce processus
par rapport a 1’ionisation simple non dissociative. Ces particularités vont étre marquées par le
changement de la fonction d’onde décrivant 1’état électronique de la cible de la molécule

H, et la présence de la corrélation gauche-droite.

Enfin, dans le cinquiéme chapitre notre étude portera sur le processus de production
d’un état creux Li**(2s) lors d’une collision (e,3e) entre un électron rapide et une cible neutre
de lithium. L’étude théorique s’effectuera par un procédé de calcul de la section efficace
multiplement différentielle dans le cadre de 1’approximation de Born. Les résultats obtenus
seront comparés a ceux de la double ionisation du lithium pour créer un état plein Li*"(ls) a

I’état final.

Nous détaillons dans ’annexe (A) le calcul de 1’élément de matrice de transition de
’ionisation (e,2¢) dissociative et non dissociative des cibles diatomiques H, et Li,en
fonction des intégrales dites de base. Dans les annexes (B), (C), (D) et (E) nous présentons le

calcul analytique de ces intégrales de base. L’annexe (F) est consacrée a 1’évaluation de

1’élément de matrice de transition de la double ionisation (e,3e) du lithium atomique.



CHAPITRE I

Elément de théorie des collisions,
ionisation simple (e,2e) et double (e,3e)

I- Introduction :

L’objet de ce chapitre est de présenter d’une fagon succinte les principes de base de la
théorie des collisions, et les outils dont nous aurons besoin pour le traitement de nos calculs
dans les chapitres suivants.

Les systémes étudiés seront constitués, d’un électron comme projectile et d’une cible
atomique ou moléculaire diatomique biélectronique, selon le cas étudi€. Conformément aux
conditions usuelles d’expérimentation, nous considérons, dans le référentiél du laboratoire, les
cibles au repos et orientées de fagon quelconque, bombardées par un faisceau monocinétique
d’électron.

Dans les divers processus étudiés, des paramétres clés sont utilisés, tels que la direction
d’incidence, les angles de diffusion et d’éjection, la vitesse, etc, le but étant d’établir une
relation entre les états initial et final du systéme. Du point de vue de la mécanique quantique,
cela est exprimé en termes de ce qu'on appelle amplitude de diffusion. Les calculs
d’amplitudes de diffusion ont fait I’objet d’investigations théoriques depuis les premieres

expériences réalisées [Rudberg (1930), Langmuir et Jones (1928)].



II- Notion de section efficace :
I1-1 Section efficace totale :

Généralement, on définit la section efficace d’un certain type d’événement résultant
d’une collision donnée, entre particules projectile et cible, comme le rapport du nombre
d’événements de ce type par unité de temps, au flux F de particules incidentes et a la densité
de particules cible.

En introduisant les notions de flux incident F de projectiles (supposé parallele a I’axe Z du
référentiel lié au laboratoire) et de probabilité de transition P pour qu’une particule ayant
interagi avec la cible soit diffusée, la section efficace totale de diffusion peut s’écrire comme

[C. J. Joachain (1975)] :

a-z{)2 @D

moy

ou (EJ- ) se réfere a la sommation (discréte ou continue) sur tous les états finaux et a la

moy
moyenne sur tous les états initiaux possibles du systeme. La probabilité de transition P, peut
étre exprimée en fonction de F et de la matrice de transition 7,; de la fagon suivante [A.

Messiah (1995)] :

F — 2
p, =(Qn)* |E_E5(E ,—E)5(P,-B)|T| (1-2)

ou seules sont permises les transitions qui vérifient la conservation de 1’énergie et de la

quantité de mouvement du systéme dans les voies d’entrée et de sortie, c’est a dire,
E,=E,etBE=P,.

La conservation de 1’énergie et de la quantité de mouvement du systéme complet est assurée
par la fonction & de Dirac. L’impulsion de 1’électron incident et de la cible dans la voie
d’entrée sont notées k, et k, dans le repére du laboratoire, respectivement. La différence de

ces impulsions représente le vecteur quantité de mouvement, du systéme incident, mesuré

dans le référentiel lié au centre de masse du systeéme projectile-cible.



II-2 Section efficace totale d’ionisation :

Si on considére que le systéme est formé aprés la collision de n particules caractérisées

par leurs vecteurs d’ondes lgl, I};, ..... ,k, , pour obtenir la section efficace totale d’ionisation,

il suffit d’introduire dans (I-1) ces vecteurs d’onde et on obtient alors :

4
o= (2—:)— [z [ dkdk,....dk,5(E, - E)S(P, - P)|T; i (1-3)
i moy

Les fonctions d’onde de 1’état initial et de I’état final de la cible sont définies dans un repere
lié a cette cible. Mais expérimentalement, les vecteurs d’ondes sont définis dans le repére du
laboratoire. Pour cette raison et dans le but de confronter la théorie a I’expérience, il est
nécessaire de ramener soit les fonctions d’ondes dans le repére du laboratoire, soit les vecteurs
d’ondes dans le repére li€ a la cible.

Les angles d’Euler 0, ¢ et y reliant le repére du laboratoire a celui de la cible par une rotation
composée et a l'aide de 2 repéres intermédiaires, permettent de ramener ces fonctions d’onde

dans le repere du laboratoire.

Z

Figurel : Représentation des
angles d’Euler 0, ¢ et y liant le
référentiel (OXYZ) du laboratoire
a celui de la molécule (Oxyz)

On passe du référentiel fixe OXYZ au référentiel Oxyz par les trois rotations successives
suivantes :
> La précession y, autour de l'axe OZ, fait passer de OXYZ au référentiel OuvZ.

» La nutation 0, autour de 1'axe Ou, fait passer de OuvZ a Ouwz.



» La rotation propre, autour de I'axe Oz, fait passer de Ouwz a Oxyz.
Pour les cibles diatomiques, ’identification des angles indiquant I’orientation moléculaire
dans le repere moléculaire aux angles dans le repére du laboratoire peut étre montrée [Weck
(2001)].
En supposant que les orientations des molécules sont quelconques, nous pouvons introduire

une moyenne sur ces orientations dans 1’expression (I-3), qui peut alors s’écrire comme :

= =(2ki [ [) [aQudkdk,....dk,6(E, ~E)S(P,-P)|T,[  (1-4)

i moy
ou, dans le cas de cibles diatomiques :

dQ, =sin8,d0,do, {I-5)
I1-3 Les collisions (e,2e) :
I1-3-1 Géométrie symétrique et asymétrique :

Les collisions dites (e,2¢) correspondent & un processus ionisant produit par I’impact d’un
électron sur une cible, d’ou émergent deux électrons que 1’on détecte en coincidence sous des
conditions cinématiques variées parmi lesquelles on distingue les situations symétriques et
asymétriques d’éjection. Les situations symétriques offrent la possibilité d’une détection
expérimentale simple car les deux particules arrivent simultanément aux détecteurs, mais sont
sensibles aux effets d’échange quantiques. Les situations asymétriques apparaissent
pratiquement indépendantes de ces effets d’échange. Il est ainsi possible de distinguer le
comportement de 1’électron diffusé, beaucoup plus rapide que 1’€lectron éjecté.

» Géométrie symétrique coplanaire : les deux €lectrons sortent avec les mémes énergies

k, =k et sont détectés en coincidence sous des angles égaux 6, =0, =0 de part et

d’autre de la direction d’incidence. Dans cette géométrie, le moment de transfert est
grand. On parle d’une collision binaire, ou 1’électron incident est dévié suivant un
grand angle de diffusion et avec une grande perte d’énergie.

» Géométrie asymétrique coplanaire : les deux électrons émergeants sont détectés en

coincidence dans des directions différentes et avec des vitesses différentes

[6,#6,, k, #k,], 'un est rapide et il diffusé dans une direction de petit angle de

diffusion, I’autre est lent. Dans cette géométrie, on parle de domaine a petit transfert

d’impulsion et de régime dipolaire. On note I’existence de deux directions



préférentielles d’éjection, I'une est appelée binaire dans la direction du moment
transféré K = k —k, et la seconde dans la direction opposée due a I'impulsion du
recul § du noyau, phénoméne qui persiste lors d’une collision & une trés grande

énergie incidente.

Ny

,m/ :
i gy |k

o0

(b) k
\&1};

Figure 2: schéma désignant une réaction de collision(e,2¢) dans une géométrie coplanaire:
symétrique (a) et asymétrique (b).

I1-3-2 Section efficace d’une collision (e,2e) :

Considérons un électron incident d’énergie E, et de quantité de mouvement IEI Cet

électron entre en collision avec une cible que ’on suppose immobile. L’énergie incidente est
supposée trés grande par rapport & 1’énergie de liaison de la cible. Pendant le choc, un

transfert suffisant d’énergie et d’impulsion se produit entre 1’électron incident et la cible, pour
que cette derniére libére un électron, d’énergie E, et de quantité¢ de mouvement k: non nulles.

Cet électron est détecté sous une direction définie par les angles polaires et azimutaux

0, et @,. Aprés la collision, I’électron incident est diffusé sous une direction définie par
0. et . La collision inélastique donnant lieu a la réaction (e,2¢) d’ionisation simple

dissociative ou non est schématisée par :

e (k)+C > C'(§)+e (k) +e (k)

ou CetC’ représentent, respectivement, la cible a I’état fondamental et 1’ion résiduel,
e, e, ete, désignent les électrons incident, diffusé et jecté.

La section efficace totale qui correspond a cette réaction s’écrit :
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27)* = 5
o =% desz dk,dk,dgs (E, - E)5(P, - P)|T| (1-6)

i moy

=

la conservation de la quantité de mouvement £,

4

= I:t; +l€e +¢ nous permet de supprimer

I’intégration sur g , comme 5(13/, —é) = 5(/?6 +q —K)il vient :

(27[)4 2
k. [aQ, mzy [ KK2dQ,d0, dk,dk 5 (E, - E)|T| (1-7)

qui peut s’€crire aussi sachant que dE; = k;dk; :

(2Z)4 .‘-dQR Z I dEsdEedQsdQekskeé‘(Ef _E")lTﬁr e

i moy

De plus, on a la conservation de 1’énergie qui s’écrit :

E+E

i cible

=bF 4+ +F, +E

recul

(1-9)

ou le potentiel d’ionisation (£, —E,,,) est une constante pour une transition donnée et ou

ion

E . ecst négligeable. D’ou, en fixant E,et I’'une des énergies E, ou E,, il ne reste plus que

I’intégration sur E ou E,, respectivement. La section efficace totale d’ionisation s’écrit

finalement :

o (1-10)

e s e

4
o =% [aQ, 3 [ dE,dQ,dQ kK
i moy

A partir de cette équation, on peut définir I’expression de la section efficace quintuplement

différentielle o tel que :

o = [0®dE,dQ,dQ, (1-11)
ou:

d’c kk, -
0(5):m=(2ﬁ)4TIdQRZ,ﬂTﬁ| (1'12)

i moy
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Cette expression peut étre différenciée par rapport a 1’orientation de la cible. Ainsi on obtient

la section efficace 7 fois différentielle :

d'o ik,
()= 4 %
7 TEEdQd0dQ, “X e

i moy
I1-4 Section efficace d’une collision (e,3e¢) :

Dans une collisions (e,3e), un électron incident d’énergie E et de quantité de

mouvement l?, entre en collision avec une cible supposée au repos. Apres la collision, on
détecte en coincidence trois électrons. L’électron incident est diffusé avec une énergie E,
dans une direction définie par I’angle polaire 6, et azimutal ¢, . Les deux électrons éjectés de
la cible sont caractérisés par leurs énergies et leur quantités de mouvement respectives
(El,l_c;) et (E2,l;2). La relation de conservation de quantité de mouvement pour une collision
(e.3e) s'écrit :

o —

k =k +k+k +q (1-14)

et nous permet d’écrire la section efficace totale d’ionisation sous la forme :

(2”) [0, 3 [40,dQ 40,2k dk dkdk,6 (E, - E)|T,| (I-15)

l moy

comme FE

recul

~0, en fixant les valeurs des énergies de deux électrons parmi les trois

émergents, celle de I'autre sera également fixée ; étant donné que E_,, —E, est égale a

cible ion
I’énergie d’ionisation qui a une valeur bien précise, la section efficace cinq fois différentielle

sera donn€ par :

d°c kKR,
9 = = I-16
b EE. ,,,zy:ﬂ A @19

(10)

Lorsqu’on intégre o' sur toutes les orientations possibles de la cible, on parle plut6t de la

section efficace différentielle d’ordre 8 :

¥ = [dQ,0" (173
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III- Matrice de diffusion et de transition :

Dans cette partie nous allons déterminer par un traitement perturbatif la matrice de

diffusion § et de transition T qui nous permettra d’exprimer la probabilité de transition P, en
fonction de I’élément de matrice réduit 7 relié a la grandeur mesurable qui est la section

efficace.

ITI-1 Opérateur de Green :

III-1-1 Définition :

Nous supposons que durant la collision, le systéme projectile-cible passe d’un état

stationnaire Ia) vers un état stationnaire [b> sous I’influence d’un potentiel V. L’équation de

Schrédinger indépendante du temps s’écrit :

HY =EY (I-18)
ou
H=K+V (I-19)

avec K le hamiltonien du systeme non perturbé et V' la perturbation.

En reportant 1’équation (I-18) dans (I-19) on trouve :

(E-K)¥Y=r¥ (1-20)
la solution générale de cette équation s’écrit donc comme la somme d’une solution

particuliere y et d’une solution libre homogene ¢ donc:

Y=y+¢ (I-21)
avec :
(E-K)p=0 (1-22)
En utilisant les équations ci-dessus on obtient :

(E-K)o+x)=V(p+)=>(E-K)x=Vo+Vy
=>(E-K-V)y=Vop=>(E-H)y=Vp (I-23)

At i
e

13



Soient les opérateurs de Green G* et G; définis comme limite des résolvantes de H et de K par

[Messiah (1995) (p: 703)] :

G* =lim (E~H +in)” (1-24)
n—>

G: = lim (E-K +in)” (1-25)
n—0*

Donc les solutions y s’écrivent :

1
t = limV ——— =G 1-26
Te-oameliie

Les signes + correspondent & un comportement asymptotique d’onde sortante ou entrante.
en substituant (I-26) dans (I-21), on obtient la fonction d’onde de diffusion exacte ¥,

solution de 1’équation (I-20) [Messiah (1995) (p: 710)][Lippmann , Schwinger (1950)] :

= : 1
| ¥#) =lim|¥*(0)) =)+ lim VE_TJLMI(&) =|p)+G¥|g) (@27

Les ondes stationnaires |‘Pi> sont caractérisées alors par un comportement asymptotique en

|qo> + onde sortante ou en] (o) + onde entrante.

H étant hermitique, les opérateurs de Green sont reliés a leurs conjugués par 1’équation

suivante :
((F) =0 (1-28)
1’équation conjuguée de 1’équation (I-27) s’écrit alors :

(#*|=(o|+(p|VG™ (1-29)

III-1-2- Relation entre G*etGj :

Soient deux opérateurs A et B. On a 1’égalité suivante :

1ok o 1
BB ) — 1-30
i A( )B B( )A (I-30)

donc:

L] 1
Set (g [-31
Fhe A( )B (I-31)

14



En posant :
A=E-H<=in

B=E-K+in
et en utilisant I’expression (I-31) on trouve :

(1-32.a,b)

1 1 1
= +
E-Htin E-Kztin E-Ktin

[(E—Kiin)—(E—Hiin)]m (1-33)

ceci implique :

1 1 1 y 1

= + (1-34)
E-Htin E-Ktin E-Kztin E-H=tin

on trouve finalement :
G* =G; +GVG* =Gj + GVG; (1-35)

III-2 Matrice de diffusion :

Dans la description temporelle, le processus du choc fait intervenir successivement

trois phases, une premiére phase dans laquelle les corps sont isolés, puis une deuxiéme phase

o o

Produit de l’ionisation
V -
2 Phase d’interacuor:

O @

ou s’établit une interaction a laquelle succéde la phase finale.

Phase initiale Phase finale_
o A -
o = -~ == s - =t

I — o e z
—o0 ty i =0 ly = +00
I
H:Km H=K0i+Vi I H=K0f+Vf H=K0f
!

Figure 3: schéma simplifié d’un processus collisionnel au cours du temps entre deux
systémes.

Considérons une cible a n électrons. Par rapport a un référentiel quelconque, le
hamiltonien décrivant le syst¢tme formé par le projectile, la cible et les n électrons peut

s’écrire dans la voie initiale et finale comme :

15



H=K,+V,=K, +V, (1-36)

ou les opérateurs K, etK,  décrivent respectivement les hamiltoniens non perturbes des
particules a I’état initial et final et les potentiels V; etV I’interaction mutuelle du projectile et
de la cible. Soient ¥ et ‘I’}i) les fonctions d’onde initiale et finale décrivant notre systéme.

Suivant Heisenberg (1946), I’élément de matrice de diffusion § est donné par : < I | S | i>

Suivant Joachain (1987) posons que :

{F[S|s=022 20}
<‘P‘*’ ‘P‘*’) <‘PJS"-‘I’}+’ \yi(+)>
= +<‘P}‘)—‘P}+) ‘P.-(+)> (I-37)
1 1 s
:5f+r}g%>l*<(pf|V (E —H+in_Ef—H—i77)|\Iji( )>

qu’on peut écrire sous la forme suivante :

(f|S|i)=0 +3LI(1)1(E ;H’? E, ]15 <¢f|Vf|\yi(+)>

(1-38)

-5y T o [ )

Le terme lim ( L

aun pole pour E. = E ., on peut montrer qu’il est égal a :
& —Ey+ ) pole p ;=E,,onp q g

. n
lim =mwo(E,—E. 1-39
nLo*((Ef—E,.)2+r]2) ol s ) ( )

Finalement 1’élément de matrice § s”écrit :
(£|8i)=6,-2ix3(E, - E){p,|V,|¥7) (1-40)

En utilisant un raisonnement similaire, on en déduit :
(f|8i)=06,-2ind(E, - E){¥L|V| 0,) (I-41)

La comparaison des deux équations (I-40) et (I-41) montre que pour I’énergie E; = E ,ona

I’égalité :

16



®\ = (g
(o, |7, [¥0)=(¥P|Vilo) @42
Les états ¢, et ¢, sont les solutions des équations homogenes (I-22)

II1I-3 Matrice de transition et la probabilité Py :

L’opérateur de transition 7* est défini comme :

Ti:Vi+VfE:1—HVi (1-43)
+in—

Les éléments de matrice de cet opérateur entre les états ¢, ef ¢, sont :
(AT ={o "0} @44
Les équations (I-43) et (I-44) nous donnent :
+V, ——V|o.
< l i E +7 "7 H | (pl>
(1-45)

=<¢f|(l+Vij’17——)V|(p, < |V|¢,

{7177

L’égalité (I-42) nous amene a
b HIAAR A AL S (1-46)
on trouve donc 1’équation qui relie les éléments de matrice de S et T*(T) .
(f|S|iy=9,—2ind(E, - E){f|T|i) (1-47)
Cette équation s’écrit finalement, en introduisant la conservation des quantités de mouvement
par I’intermédiaire de la fonction de Dirac comme : ‘

(f|8|i)=06,-2iné(E, - E, )5(P P)T (1-48)

s={rIrl)

P et P, sont respectivement les quantités de mouvement de 1’état initial et final, T,

est I’élément de matrice réduit.
Maintenant et en considérant uniquement les transitions inélastiques 1’élément de diffusion

vient :
(f|8|i) = -2ind(E, - E)o(P, - P)T, (1-49)

17



la probabilité de transition P,peut étre exprimée en fonction de la matrice § comme

[Goldberger (1975) (p: 81)] [A. Messiah (1995) (p: 644-744)] :

A2
B =Sk} a-s0)
Par substitution de (I-50) dans (I-49) nous obtenons 1’expression :

P, =Qn)8(E, ~E)S(E-BW|r,[ @51

Le terme (5(1_'3 - 1?}))2 peut étre décomposé comme :
(O(P,-B)Y =5(06(F,~-B)  (-52)

c’est a dire, qu’au sens de la normation dans une boite de volume ¥ et en utilisant la forme

intégrale de la fonction de Dirac, 1’équation (I-52) a pour expression :

1 _’i =2 =P V
[dke®*5(P, - P) =

e 5E-B) (@53

3(0)0(P, - B) - :

On peut alors retourner  la normation au sens de la fonction de Dirac en prenant V = (2x)’

dans I’équation (I-53) et I’on remarque que :
3(0)6(B -B)—> (B, -B)  (I54)
Finalement, en substituant (I-54) dans (I-51) la probabilité de transition devient :
- - 2
P, =(2n)*(E, - E)5(P, - B)|T| (I-55)

en supposant que le faisceau de particules incidentes est parallele a I’axe Z du référentiel 1ié

au laboratoire, nous pouvons définir le flux incident de la maniére suivante :

(1-56)

Enfin par substitution de (I-56) dans (I-55) nous obtenons 1’équation (I-2).
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II1-4 Approximation de Born :

Afin d’aborder I’étude de ’ionisation par impact électronique, il est nécessaire de faire
appel a quelques approximations pour alléger les difficultés rencontrées dans la détermination

des sections efficaces et donc de 1’é1ément de transition associé a I’opérateur de transition T.

L’opérateur de transition T peut étre défini a ’aide de la fonction de Green G, qui est
donnée par G, = lim (E -K +i;7)_1 (voir équation (I-25)), et des potentiels V; et V', dans la
n—0"

voie initiale et finale, respectivement.

En effet :

1 1-57)

La matrice T peut étre développée en une série de puissances en V de la fagon suivante, voir

(1-35) :

T=V, +VJ,;V,. +V; : v, z V. (I-58)
E+in—K LK g

et par itérations successives on obtient :

T=Vi+Vf-———1—V,.+Vf - v, - V.
E+in-K E+in-K "E+in-kK
T=V+VGV+VGVGV +... (I-59)

=
n=1
ou :
babl (I-60)

Le développement de T est obtenu en faisant tendre n vers I’infini. Nous pouvons remarquer
qu’il correspond a un développement en puissance du potentiel d’interaction entre le
projectile et la cible.

La premiere approximation de Born consiste a retenir le premier terme du développement,
c’est a dire a négliger la contribution des termes contenant les puissances supérieures a 1. Ce
traitement est surtout valable pour les €lectrons incidents dont les énergies sont suffisamment

¢élevées relativement aux €lectrons de la cible (Born 1926).
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Pour I’amplitude de transition cette formulation de Born qui nous conduit & un développement
en V, peut étre interprétée 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.

IV- Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons présenté un rappel des outils nécessaires a 1’étude du
processus de collision, notamment les expressions des sections efficaces multiplement
différentielles utilisées dans la suite de nos études. Nous avons également présenté les
différentes approximations nécessaires pour alléger les difficultés des calculs. Nous sommes
donc en mesure de faire des calculs permettant de vérifier la qualité de nos modeles de

fonctions propres pour les états liés et les états du continuum.
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CHAPITRE II

Structures des molécules diatomiques,
fonctions d’onde électroniques des états
liés et du continuum

I- Introduction :

Comme il a été montré dans le chapitre précédent, la détermination de la section
efficace multiplement différentielle du processus d’ionisation nécessite la détermination des
fonctions d’onde de la cible et de I’ion résiduel. Dans le cas des molécules, on doit admettre
certaines approximations qui se révélent justifiées pour la séparation des différents
mouvements de rotation, vibration et électronique.

Nous débuterons ce chapitre par une discussion sur la structure des molécules
diatomiques en montrant comment les mouvements électroniques et nucléaires peuvent étre

traités indépendamment. Puis nous allons présenter notre procédure de détermination des
fonctions d’onde des états électroniques de H,, Li,, H, et Li, sous forme de combinaison

linéaire de fonctions de Slater centrées sur chaque noyau du systéme moléculaire. Ainsi, nous

présenterons les fonctions d’onde décrivant les électrons dans le continuum

II- Approximation de Born-Oppenheimer :

Du fait de la grande différence entre les masses des noyaux et des électrons, il est
raisonnable de considérer les noyaux comme fixes et de traiter en premiére approximation le
mouvement électronique seul, avec des noyaux gelés dans ’espace. La distance internucléaire
R apparait alors dans les équations du mouvement comme un parametre plutét que comme
une variable. Les électrons peuvent ainsi occuper plusieurs états 4 une distance internucléaire

donnée et le systéme peut prendre différentes énergies potentielles. Puis, lorsque la distance
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internucléaire R varie, ’énergie du systéme varie. Les électrons sont considérés comme €tant
a I’équilibre pour chaque distance internucléaire (adaptation adiabatique). Cette démarche est
appelée approximation de Born-Oppenheimer. On peut ainsi découpler les mouvements
vibrationnels et rotationnels des noyaux du mouvement électronique. On détermine d’abord
les niveaux d’énergie du systéme d’électrons en fonction de la distance entre les noyaux

supposés fixes E, (R) (termes électroniques). Aprés quoi on peut considérer le mouvement
des noyaux pour 1’état électronique donné ; ceci revient a considérer les noyaux comme des
particules interagissant selon la loi E,(R). Le mouvement de la molécule dans le repére du

laboratoire résulte de sa translation comme un tout et du mouvement de vibration et de

rotation des noyaux par rapport a leur centre d’inertie.

III- Mouvement de rotation et de vibration des molécules
diatomiques :

Considérons une molécule diatomique composée de deux noyaux A et B, de masses

M, et M,, ainsi que de N électrons repérés par les vecteurs 7, .., Iy ayant pour origine le

centre de masse des deux noyaux. Les positions des noyaux sont désignées par R, et R,,

telles que le vecteur internucléaire soit défini par R=R e I_éB .

Z ‘ i

X

Schéma 1 : Représentation du centre de masse.

L’équation de Schrédinger pour les états stationnaires du systéme diatomique dans le

repére du laboratoire s’écrit :
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HY(Roy R 7) = (E+Eq)Y(Roy RF) (L1

avec ©

1 1 2
He=—A. —— K=Y =\ 4V -2
Ty Zz L e

N
le terme du couplage : MLAR ZAF,- est négligeable, qui vient du fait que la masse des
T i=1

électrons est trés petite et qu’on prend pas le centre de masse de la molécule.

ECM est le vecteur position du centre de masse par rapport au référentiel du laboratoire.

M, =M, +M,et ureprésente la masse réduite : (u™' =M + M) .
La fonction ‘I’(ﬁw ,ié,?; ) peut étre écrite sous forme d’un produit :
\P(ﬁCM’I_é’;;") =Xem (ECM )(D(I—é,ff) (II-3)
ce qui nous permet de séparer le mouvement du centre de masse et le mouvement relatif des

¢léments qui constituent le systeme :

On obtient 1’équation de Schrédinger apres séparation du centre de masse :

[Ty +T,+VIO(R,7)=EQ(R,7)) (II-4)
ou :
:—ilA =k (I1-5)
: = 2 i : 2u :

sont les opérateurs d’énergie cinétique des électrons et des noyaux, respectivement, et V est
I’énergie potentielle totale du systéme qui correspond a la somme de toutes les interactions
coulombiennes entre toutes les paires de particules constituant la molécule (électrons-
¢lectrons, électrons-noyaux, noyau- noyau)

En considérant que les électrons évoluent dans le champs des noyaux fixés, I’équation
¢électronique s’écrit :

[7. +V1p,(R,F) = E,(R)g,(R,F) (II-6)

ou 7 représente les coordonnées de tous les électrons de la cible dans le repére ou les deux

noyaux sont fixes.

23



E (R) illustré sur le schéma (2), forme un ensemble de valeurs propres des fonctions
¢, dépendant d’une fagon paramétrique de R. Ces fonctions propres forment une base
compléte avec laquelle nous pouvons construire les solutions exactes @ :

OR.7) =Y F,(R)p,(RF) ()
ou F sont les fonctions d’onde ;eprésentant le mouvement nucléaire pour un état

¢électronique » donné.
Par substitution de (II-7) dans 1’équation de Schrédinger (II-4) puis par projection sur

un état ¢ et en intégrant sur les 7, on obtient :

Y [dFg, (R,AT, +T,+V - EIF,(R)g,(R,F)=0  (II-8)

En utilisant la propriété d’orthonormalisation des ¢, I’équation (II-8) se réduit a la forme

suivante:
[Z jd?q);TNM(R')}(E,,, -E)F,(R)=0  (I9)
En faisant agir 7, sur ¢, et F,, on obtient :
{Z jd?co;ﬂ(ﬁ)(TNco,,)} {; [, (TNFn(k‘))} +(E,-E)F,(R)=0  (II-10)

Enfin, I’approximation de Born-Oppenheimer, qui consiste a négliger I’action de 7,

sur les fonctions d’onde @, nous permet d’écrire 1’équation d’onde nucléaire :

[T, +E, (R)]F,(R) = EF, (R) (II-11)

III-1 Fonctions propres de vibration-rotation :

L’équation nucléaire s’écrit alors:

[—%Aﬁ +E, (R)} F,(R)=EF,(R)  (I-12)
U

En supposant que les mouvements de rotation et de vibration des noyaux sont

séparables, les fonctions d’onde représentant les mouvements nucléaires peuvent s’écrire:

F,(R)=x(RR@G,9)  (I-13)
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ou R, Oet ¢sont définis dans un repére dont I’origine est fixé sur le milieu de I’axe

internucléaire.

En remplagant I’opérateur Laplacien de 1’équation (II-12) par son expression en coordonnées

sphériques, puis en divisant par F,, , on obtient alors I’équation d’onde nucléaire sous la forme

découplée :
10 (), 0 Ak Lt
xaR(R aR)+2,uR [E-E,(B)] [ 0 ae( in(0)— ) S0) a¢2] (11-14)

ou le membre de gauche correspond au mouvement de vibration et celui de droite a la rotation
de la molécule diatomique. On convient de désigner une constante de séparation y lorsqu’on
scinde cette égalité en deux équations indépendantes relatives aux deux types de mouvements

de la molécule diatomique.

4

Transition
¢lectronique

Etat électiomque exate

]

-3
&
é Feat fondamental
Transitien T1 ‘ufsmon
rotationnelle

vibratoire %ﬂ‘}

Distance mtermmcléane

Schéma 2 : Diagramme récapitulatif de la structure énergétique d'une molécule diatomique.

III-1-1 Fonction d’onde de rotation :

L’équation angulaire s’écrit :

1 A f - 1 R
{zom =R waw|” o

Les fonctions d’onde de rotation solutions de cette équation peuvent étre simplement

identifiées aux harmoniques sphériques définies par :
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J +1)(J - M)!
4m(J + M)!

Y (0,9)= (—I)M[ T P (cos(@)e™  (UI-16)

ot P est le polyndme de Legendre associé au moment cinétique total J du systéme et aux

valeurs propres M du moment angulaire de rotation J; , défini par rapport au repere
moléculaire.

Les valeurs propres y de I’équation sont alors données par :

y =J(J+1) (J=0,1...) (I1-17)
L’énergie de rotation est quantifiée et dépend du nombre quantique de moment angulaire J :

1
fof - = 7

Hity
R, est la distance internucléaire d’équilibre.

JI+D (I1-18)

III-1-2 Fonction d’onde de vibration :

En partant du premier membre de 1’équation (II-14), nous procédons de la méme fagon
et moyennant le changement yx(R)= y(R)/R, nous trouvons que les fonctions y satisfont

I’équation radiale :

OR® R?

[ 1(62 J(J+1)]+Em(R)—E}X(R)=O (I1-19)

E_(R) peut étre développée en fonction de la distance d’équilibre R, sous la forme suivante :
E (R)=E, (R)+ % k(R-R,)’ (I1-20)

ou k représente la constante de raideur de 1’oscillateur harmonique associé, les deux noyaux

vont alors osciller a la pulsation :

W=~k (I1-21)

Comme 1’énergie totale E est la somme des énergies électronique, de rotation et de vibration

desnoyaux, E=E, ,+E , +E (R)), et en substituant E, (R) dans I’équation (II-19),

1’énergie de vibration est alors valeur propre de 1’équation :
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|
2u0R’ = Ek (R=R,)* —E,, |w,s(R)=0 (II-22)

Dans ce cas, les fonctions d’onde y,, sont les solutions bien connues du probléme de

’oscillateur harmonique et de valeurs propres correspondantes :

E,= hw(v +—12-) (v=0) (I1-23)

Les niveaux vibrationnels d’une molécule sont désignés par le nombre quantique v.

IV- Détermination des fonctions d’onde électroniques :

IV-1 Les états électroniques liés d’un systéme diatomique:

Dans cette partie, nous nous proposons d’étudier les états liés d’un systeme
diatomique monoélectronique et biélectronique. Pour cela, nous allons donner dans un
premier temps une solution variationnelle de 1’équation de Schrodinger décrivant le
mouvement de I’électron dans le champ des deux noyaux d’un systtme diatomique
monoélectronique dans son état fondamental et son premier état excité. Dans un second
temps, nous présenterons la solution de 1’équation de Schrédinger décrivant le mouvement
des électrons dans un systeme diatomique biélectronique.

Les fonctions d’onde solution des équations de Schrodinger seront choisie comme
combinaison linéaire des orbitales atomiques (LCAO). La terminologie habituelle utilise pour
désigner les niveaux des molécules homonucléaires les mots pair (symétrique) et impair
(antisymétrique). La nature du niveau est habituellement repérée par les indices g et u,

initiales des termes allemands correspondants (gerade=pair) et (ungerade=impair).

IV-1-1 Systéeme diatomique monoélectronique (H; et Li;) :

L’hamiltonien électronique de H, et Li,, dans le repére de la molécule, pour une
distance internucléaire fixe est donné par :

2

H= —V? +V,(r)+V, (@) (11-24)
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défini dans le repere 1lié a la molécule. 7, etr, représentent les distances respectives entre
I’électron et les deux noyaux a et b. V, (r) avec (r=r,our,) est le potentiel mod¢le

d’interaction entre 1’¢lectron de valence et le cceur donné par :

ar

=

V.(r)= —%— Zy=1 - pe” (I1-25)

r

dont le premier terme représente l’interaction coulombienne et les deux derniers termes
représentent la correction qui tient compte des €lectrons du coeur proposé par Klapisch(1971).
Pour le lithium on a : Zv=3, y =7.9 f=10.3 et a=3, et donc pour I’hydrogene : Zny=1,
y=f=a=0.

Pour le besoin de notre étude sur I’ionisation simple non dissociative et celle
dissociative, nous écrivons les fonctions d’onde de I’ion résiduel sous forme d’une

combinaison linéaire d’orbitales atomiques, sur les deux centres a et b, qui satisfont les

propriétés de symétrie de X, et de I’anti-symétrie de *Z, :

3
el - Z P =cle Tte ™)t le T te ) felre T L e ) (I1-26)

ion
i=1

r,, r,représentent respectivement la distance entre 1’électron et les deux centres des deux

noyaux. Les coefficients c, et les parametres a, sont déterminés par la procédure variationnelle
comme décrit ci-apres.

En utilisant les coordonnées elliptiques.

A= 1<A<w

R
ﬂ:rﬂRrb A<pu<l (11-27)
] 0<¢p<2r

ou R est la distance internucléaire.

L’expression de ’hamiltonien monoélectronique devient :
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2 o
H=‘——Rz<f-ﬂz>[a” Vet
A - 2(Z, -1
R /12_'“2 R(lz—,uz)
-p ((e“’z" + e %) )

12 ___Iu2 62
(#-D(A-p*) 8402}

(/l(e“"” e e " L gl ="y ) (II-28)

0
1-p®)—+
( ﬂ)aﬂ

el
2
L’équation aux valeurs propres s’écrit sous la forme :

oR
avec w, =— ¢t w,
2

Hly)=E,|vy) (1I-29)

on obtient :
Hy cle)=E,Yclp)  (@-30)
En multipliant a gauche par I(p j> nous obtenons pour un (j) donné :

Yelo|Hlo)=E,Yclo]e) @31

4

En considérant toutes les valeurs de (j), nous obtenons un systéme d’équations algébriques qui

peut étre mis sous la forme matricielle suivante :

G ¢
<¢1' ‘ H|¢i> ¢, |=E, <(Pj |€0,-> c, (I1-32)
e c,

Le calcul de E, et les paramétres variationnels, se ramene a diagonaliser une matrice carrée

d’ordre 3.

Sur la figure (1) nous avons tracé la variation de I’énergie totale E, en fonction de la
distance internucléaire R pour I’état fondamental et le premier état excité de H, et Li, .
Résultats en accord avec ceux de Teller et Sahlin (1970) pour la molécule H, et ceux de

Alikacem (1983) pour la molécule Li; .
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Figurel: Allure de I'énergie électronique E, en fonction de la distance internucléaire R pour

1’état fondamental et le premier état excité de H, et Li, figure (1.a) et (1.b) respectivement.
IV-1-2 Systéme diatomique biélectronique(H, etLi,) :
Une orbitale moléculaire peut étre considérée comme une combinaison linéaire

d'orbitales atomiques. Elle peut étre décrite par une fonction d’onde construite a partir de

toutes les interactions de configuration possibles :

¥(1,2) = Zn:A,.A,. (11-33)

=l
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ol A, représente la nomenclature des déterminants construits avec des orbitales diatomiques a

2 électrons qui produisent 1’état fondamental ‘Zg. Par exemple o0, , 0,0,, 7,T,, T,T,,.. €tC.

e D e ig) Sl
En ce qui concerne les molécules diatomiques biélectroniques H, et Li,, nous choisissons de

les décrire dans leur état électronique fondamental, que nous écrivons, dans le cadre de

I’approximation de particules indépendantes, sous forme d’un produit de deux orbitales de

type 0,0, , décrivant chacune un électron comme étant indépendant de 1’autre:

¥(1,2) =y Oy (2) = i 4D ,(1,2) (II-34)

avece |

@,(1,2) =¢; Doy (2)
D,(1,2) =9 Dp; (2)+ 9, e, (2)
@,(1,2) =0 (D5 (2) + o3 D/ (2)
@,(1,2) =0, (De; (2)
D,(1,2) =0, De; (2) +¢; D, (2)
D,(1,2) = p; De; (2)

(I1-35)

@; s’écrit comme indiqué dans 1’équation (II-26) avec des parametres f; . Nous utilisons la

procédure développée par Harris (1960) pour la détermination des éléments de matrice de

I’hamiltonien décrivant la cible diatomique :

H, :H‘+H2+i+;12- (II-36)

h

H, (i=1,2) désigne le Hamiltonien décrivant chaque électron indépendamment de 1’autre,
donné par 1’équation (II-24), et 1/, représente I’interaction coulombienne entre les deux
électrons.

Par une approche semblable a celle utilisée pour H, et Li; , les six coefficients 4, et
les parametres S, peuvent étre déterminés par la méthode variationnelle. Un systéme

d’équations matricielles d’ordre 6 analogue a (II-32) sera alors résolu [El Boudali (2001)].
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IV-2 Représentation des électrons du continuum :

Nous avons vu dans ce qui précéde que la description électronique de la cible avant ou
aprés la collision est donnée par des fonctions d’onde dont la détermination est possible par
’application des méthodes variationnelles.

Les fonctions d’onde décrivant les électrons du continuum jouent également un role important
dans 1’étude des processus de diffusion. Elles doivent décrire les électrons diffusés et éjectés
dans la champ coulombien de I’ion résiduel. Ainsi, il faut tenir compte des corrélations entre
ces électrons.

Dans ce qui suit, nous allons présenter les différentes fonctions appropriées pour décrire les

¢électrons dans 1’état du continuum.

IV-2-1 Modéle de I’onde plane (PWBA):

Ce modele utilisé par Wetzel (1933) et Veldre et al (1966) dans la cadre de 1’ionisation
(e,2e) de I’atome d’hydrogene est valide seulement si 1’énergie d’incidence est trés grande.
L’électron incident est dans ce cas trés faiblement diffusé par la cible. Aprés la collision, cet
électron, diffusé, ne ressent que trés faiblement le champ créé par 1’ion résiduel et sa fonction

d’onde est donc bien représentée par une onde plane:
D(k,7) = (27)™'? exp(ikF) (1I-37)

IV-2-2 Modeéle a deux centres coulombiens :

Le modeéle (2C) utilisant un produit de deux fonctions coulombiennes a été introduit
par Geltman (1956) pour décrire le processus de double ionisation d’hélium, et par Geltman et
Hidalgo (1974) pour le processus de simple ionisation. Il ne tient pas compte des interactions
entre les électrons éjectés et diffusés. La validité de ce modele est limitée au processus
d’ionisation électronique rapides ou a grand parametre d’impact.

Le mod¢le du continuum a deux centres (TCC) est utilisé pour décrire I’€lectron &jecté

dans le champ de deux centres coulombiens, deux noyaux fixes A et B de charge Z etZ,. Il

sera décrit par une fonction solution de 1’équation de Schrédinger [Chuluunbaatar et al

(2004)] :

(H-E)y,(k,7)=0 (I1-38)
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avece :

et (I1-39)

T
2 e

a

ou 7 représente comme dans le cas des états liés les coordonnées de 1’électron dans le champ
des deux noyaux fixes.

Cherchons une solution sous la forme de produit de deux fonctions :
x.(k,7)=0,(k,7,)p,(k,7,) (11-40)

k est le vecteur d’onde de I’électron, 7, et 7, les vecteurs positions de 1’électron par rapport au

deux noyaux A et B.

Prenons chaque fonction ¢, (i=a, b) sous la forme suivante :

_,

o, (k.7, ) = eXp( )Q L) (II-41)

Substituons cette fonction dans 1’équation de Schrédinger, nous obtenons 1’équation suivante :

{ A0, +ikV.0O. + Lo, +V“Q2“V }Q,,
(11-42)

1 = Z V.0V
+|:5Abe +ikV,0, +220, +%}Qa =0
7

Supposons que 1’expression entre chaque parenthése égale identiquement a zéro, ceci nous

donne :

Ii%AiQi +ikV,.O +—0 + ’Qz’ 4 }QJ, =0 4, /=ab (I1-43)
7

Si on néglige le dernier terme %iQﬁ ;/2, la solution de cette équation est fonction

hypergéométrique confluente de Kummer :
O,(k,7)= | F (o, L, ~ilkr,+ki])  (I-44)

12

Donc, dans cette approximation, la fonction )(e(l; ,7) s’écrit
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1 Bo7) = @r) expE[ [NOK 7 (11-45)

qui satisfait a la condition d’orthonormalisation :

(1P| x. k) =0k -k)  (-46)

avec le facteur de normalisation :

N, = exp(—na, / 2)I'(1 -ia,) (11-47)

= Z
avec : I est la fonction Gamma d’Euler, «;, = ——l;’— est le paramétre de Sommerfeld.

1

Xe(lz ,7') satisfait aussi la condition asymptotique exacte de Redmond :
lim y, (k,7) — (27)™>" exp(ikr ) exp(—i(a, +a,) In(kr + k7)) (11-48)

Comme on ’a mentionné, la fonction Q, est solution de 1’équation (II-43) avec une exactitude

de ’ordre de O((kr)™). Sachant que :

VO, 7) = a(kf + k), F (ia+1,2,—ilkr +kF])  (11-49)

qui devient quand kr — o :

FO,7)= LT RVXD®AID) (o 3 exp(mithr + ) £ (B PN +OWr))  (T150)
(et
avec .

_exp(—iaIn(kr + k7 )
E I'(1-ia)

f(k,7) (11-51)

Ce dernier facteur nous permet d’estimer finalement 1’ordre de grandeur de la valeur

négligée :

V.0.9,0,~0(k)?)  (I-52)
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V- Conclusion :

Aprés avoir montré la séparabilité des mouvements électroniques et nucléaires
(rotation et vibration) des cibles diatomiques, basée sur 1’approximation de Bormn-
Oppenheimer, nous avons présenté le calcul des fonctions d’onde électroniques de H,", Li,"
H,; et Li;. Nous avons également considéré les fonctions représentant les électrons dans le cas
du continuum en s’intéressant a la fonction d’onde décrivant 1’électron éjecté dans le champ
de deux centres coulombiens qui sera utilisée pour le calcul de la section efficace
multiplement différentielle de la simple ionisation dissociative et non-dissociative de H, et de

Li,.
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CHAPITRE 111

L’ionisation simple non-dissociative d’un
systeme diatomique a deux électrons
actifs par impact d’électron rapide

I- Introduction :

Les progrés récents réalisés en matiére de techniques de détection multiple en
coincidence ont relancé de facon significative I’intérét pour des études aussi fondamentales
que 1’ionisation simple non-dissociative de molécules diatomiques par impact d’électrons. En
effet, la détection en coincidence des électrons éjectés et diffusés ainsi que 1'un des deux
protons de la voie finale donne des informations sur la structure électronique et sur les
processus simultanés d’ionisation et de dissociation. De plus, la détection de I'un des deux
protons émergeants permet d’étudier la dépendance des sections efficaces triplement
différentielles en fonction de 1’orientation de I’axe internucléaire de la molécule cible.

Dans ce chapitre, nous étudierons théoriquement 1’ionisation simple non-dissociative

de H; et de Li>dans le cadre d’une transition verticale de 1’état électronique fondamental ' Z;

de H; et de Li,, respectivement, vers la premier état non-dissociatif . Z; de H," etde Li,".

Nous allons présenter notre approche pour la détermination des ¢léments de matrice de
transition correspondants et donc la construction des fonctions propres de Ho, Li, H. e L et
la fonction du continuum décrivant 1’électron &jecté.

Nous présenterons ensuite les résultats théoriques obtenus pour la section efficace
multiplement différentielle de la molécule H; et de Li; que nous confronterons aux résultats

expérimentaux existants. Nous étudierons la variation des sections efficaces en fonction des

angles de diffusion, d’éjection et du module du moment de transfert K, ainsi qu’en fonction
de D’orientation de la molécule, ce qui permettra de connaitre les directions privilégiées de

I’ionisation.
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II- Description du modéle théorique :

Notre étude se limite aux cas coplanaires asymétriques (voir chapitre I). Nous
appliquons la premiére approximation de Born comme nous I’avons vu précédemment pour le
calcul de I’élément de matrice de transition et donc des sections efficaces multiplement

différentielles.

II-1 Elément de matrice de transition électronique (principe de Franck-
Condon) :
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Le principe de Franck-Condon illustré sur le schéma (1), est I’approximation qu’une
transition électronique est plus susceptible de se produire sans changement des positions des
noyaux. Ainsi peut-on considérer qu’une molécule peut étre ionisée sans que sa distance
internucléaire n’ait eu le temps de changer. On a alors affaire & une transition dite verticale.

En tenant compte de la structure moléculaire et dans le cadre de 1’approximation de

Born-Oppenheimer qui permet de découpler les mouvements de rotation et de vibration, la

: 2 i : ; : S
sommation z ﬂT ﬁl dans I’expression des sections efficaces (voir chapitre I) s’€crit :

moy

b3 ﬂTﬁ|2 - ﬂ(q’f |V|<1>,~)|2 (II-1)
moy moy
avec .
®, =¥y, (R)Y)" (R)

e nNyM' D (III-2)
qv‘:‘Pow(R)}; (R)

R est le vecteur internucléaire défini dans le repére de la molécule, et puisque nous sommes

dans le cas d’une transition verticale : R=R'etR # R'.

Soit T¢(R) = <LP;

Sl = 3 [ ®r @)
moy viIIM'

moy

Vv | ‘Pf) 1I’élément de matrice électronique, 1’expression (III-1) devient :

T®y, @) )

La sommation porte sur tous les états finaux de rotation J’M" et de vibration v’ de chaque état
électronique. De méme, la moyenne se référe aux rotations JM et aux vibrations v de 1’état
¢électronique initial.

Pour un état de vibration v’ donné, cette équation peut étre mise sous la forme :

[R2ary (R)T; Ry, (R)| Y (1%)>|2

5 -E 3 o
S DIDMall)

moy J'=0 M'=-J"'

(I11-4)

T;*(R)

VRN B (R)

T, (R)| 1 (R)
avece ©

Ty (R) = [RdRS, (AT (RS, (R)  (III-5)

Or, comme les harmoniques sphériques forment une base orthonormeée, elles vérifient 1’égalité

suivante :
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0

3 i MR (R)=5®R-R)  (II6)

J'=0M'=-J'

I’équation (III-4) devient:

> izl = <YM(R)||IR2dR§ (RIT;(R MR) @)

De plus, les sections efficaces moyennées par rapport aux rotations sont indépendantes de la
distribution initiale de rotation, donc pour un nombre quantique J donné, tous les états M

correspondants sont équiprobables. Ce qui donne :

> finl -EJ—I (Y“(R)H [Rarg, RIT; RS, B v ®) @)

Sachant que les harmoniques sphériques vérifient la relation:

Z YM(R)Y*M(R)— 2J+1

(111-9)
1I’équation (III-8) devient simplement :
2 1 5 5 = 2
> _ﬂTﬁ| =;| IR dRS, (R)T;(R)S,(R) (I11-10)
moy

En tenant compte de la sommation sur les niveaux vibratoires finaux et du fait que toutes les

cibles diatomiques de notre étude sont dans leur état fondamental :

> fiol =

= (R)| Z| [R2drS) (Y, (R)| (II-11)
et en utilisant la régle de somme suivante sur les fonctions d’ondes vibratoires orthonormées:
2
Z| [R2aRS;(R)C, (R)| =1 (II-12)

on obtient finalement :

Te(R)l (II-13)

> ol =+

Il est intéressant de remarquer que la sommation sur tous les valeurs initiales M sont

équivalentes a une intégration sur toutes les orientations moléculaires.
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11-2 Données concernant la fonction d’onde électronique finale :

A D’état final, nous considérons que les électrons liés écrantent totalement la cible a
I’instant ou 1’électron diffusé quitte la région de la collision, ce qui nous permet de décrire ce
dernier par une onde plane.

L’électron éjecté qui est dans un état du continuum, se déplace dans le champ de deux

noyaux fixés de charge Z, et Z, nous le décrivons par une onde a deux centres coulombiens

TCC (voir chapitre précédent) :

ik, 7 2 5
x.(k,, )= W}((ke,ra Ytk . r) (I1I-14)
ou :
2(k,.7) =T(—ia)e™" F(ia,, 1,k + k7)) (U-15)
avec : I est la fonction Gamma d’Euler, &, = —% est le paramétre de Sommerfeld.

e
Ce modele tel qu’il est présenté ci-dessus pour évaluer numériquement les sections efficaces
se révélant étre particuliérement exigeant en termes de temps de calcul (intégration sur toutes
les orientations moléculaires pour déterminer la section efficace triplement différentielle),
nous introduisons alors la notion de charges effectives.

A Dissue de la réaction d’ionisation simple des cibles diatomiques biélectroniques,

I’ion résiduel H," ou Li," peut étre décrit dans son état fondamental 22; par la fonction

suivante (voir chapitre précédent équation (II-26)) :

3
PE2 =N =c (e +e )+, (e +e )+, (r e +re I1-16
ion ,(P/ 1 2 I\'a b
i=1

Numériquement, nous calculons les coefficients c; et les paramétresa ;, et nous trouvons (en

unité atomique) :

Molécule R Etat Er a; a2 Ci C2 C3
H," 1.4 g -0,5602 1.617 3,175 0,82149 -0,34924 -0,34713
Li," 9.23 g -0,2072 0.8 1175 0,72067 -1,02521 -0,0000261

La fonction d’onde décrivant I’état du systéme dans la voie de sortie peut étre décrite

par le produit des trois fonctions mentionnées ci-dessus :

ko
e € = 1. =
g = —(27t)3/2 WL (e 1) (I11-17)
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avec 7, 7 et7, sont les vecteurs position des électrons diffusé, éjecté et résiduel.

I1-3 Données concernant la fonction d’onde électronique initiale :

A D’état initial, le systéme est constitué d’un électron incident de haute énergie (2-4
keV) et d’une cible diatomique dans son état lié moléculaire fondamental immobile dans le
repére du laboratoire (schéma (2)). Par conséquent, nous pouvons décrire notre systeme de

collision dans la voie d’entrée comme le produit d’une onde plane représentant I’électron

incident et d’une fonction d’onde ¥, construite par le modele des particules indépendantes.

La fonction d’onde électronique ¥ du systéme s’écrit alors comme :

ik ;T

z (&

F= W‘P;ble(fl,fz) (III-18)

Pe . s écrit sous la forme suivante (voir chapitre précédent) :

Yowe =Dy (2) = 26] 49 ,(1,2) (I1-19)

J=1

Apres calcul, les coefficients A,, les parameétres B, et la valeur d’énergie pour H, et
Li,sont (en unité atomique) :

Molécule R ET ﬂ] ﬂz A1 A2 A3 A4 A5 A6

H, 1.4 -1,13475 ! 0,9 -3,226 -3,206 | -0,3757 | -3,062 | 0,3599 | -0,0432
Li, 5,23 -0,3964 27 0,7 0,0826 | 0,02823 | -0,0316 | -0,00682 |-0,00131 | 0,00756

I1-4 Calcul de la section efficace multiplement différentielle :

Nous sommes maintenant en mesure de présenter sous forme analytique 1’élément de
matrice de transition nécessaire a 1’évaluation des sections efficaces multiplement
différentielles d’ionisation.

L’élément de matrice de transition pour une cible diatomique a deux électrons s’écrit [Schulz

(1973)] :

) 1 3
Tt 0 00)| = Sler-g-nf +3le _wf=2|ff  @m-20)

Dans les cas asymétriques les termes d’échange g et de capture h sont négligeables devant le

terme direct f (f>>g>>h) :
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(¥, 87, )

7 ”Eij?) =
= P LG - i)

le terme d’échange s’écrit :
gk, k)= flk k) (22

le terme de capture :

e s
h(ke’ks) = W<Tion (rO)Ze(ke’rl)e

Vo G)e™ ) (0-23)

Schéma 2 : décrivant le systéme de collision dans la voie d’entrée. Les noyaux sont désignés
par A et B. 6, est I’angle polaire entre I’axe Z du laboratoire et I’axe internucléaire.

Le calcul du terme direct / présente une grande difficulté numérique a cause de la
double fonction hypergéométrique dans la fonction de 1’électron éjecté (III-15). En partant du
fait que ce dernier sera ionisé préférentiellement a proximité de I’un des deux noyaux, nous
supposons que 1’électron résiduel va écranter 1’ autre centre moléculaire.

Ainsi I’intégrale correspondant a 1’élément de matrice de transition peut étre calculée en

considérant deux fonctions du continuum a centres effectifs différents.
Sous ces conditions, nous pouvons poser ¢, =0 dans la fonction ;((lé,?a) ou ;((IEG,F,,)

lorsque le pic de la fonction d’onde de 1’état initial est centrée au voisinage du noyau A ou B.
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En définitive, cela revient a prendre ;((ke, r)=1ou ;(( ,7,) =1 dans 1’équation de I’¢lectron
éjecté.
I1 en résulte que la fonction y, (l;e, 7) se réduit simplement a :
= gl =
Xk )= Wx(ke, 7) (i=a,b) (I1I-24)

Le choix du centre A ou B pour la fonction d’onde ;(e( 7)) sera dicté par les termes

exponentiels de la fonction d’onde LCAO décrivant 1’état initial de 1’électron éjecté présents
dans I’élément de matrice de transition.

En utilisant la relation de Bethe :

Jexp(ikf) e exp(iK.d) (II125)
|F - K*

et en intégrant sur les coordonnées de 1’électron incident, le terme direct f s’écrit en

remplagant le potentiel ¥ par son expression (équation (II-25)) :

| (€ + e’K*2 )

f =¥ Bz . 7)

2r

R kR (Z ) 2By = =
(e "+e )|:K2 (K? +a?) (K2+;/ % :lllycible(rl’rz)>

(I11-26)

Avec cette relation nous avons calculé la section efficace triplement et quintuplement
différentielle, les détails du calcul et les méthodes d’intégration sont exposés dans les annexes

A B CDetE.

I1I- Résultats et discussions :
ITI-1 Tonisation (e,2e) de la molécule H,:

III-1-1 Etude de la section efficace triplement différentielle (SETD) :

Nous allons dans ce paragraphe évaluer la validité de la description théorique proposée
pour nos calculs, en menant une comparaison directe de nos résultats de la section efficace
triplement différentielle avec ceux expérimentaux réalisés par Chérid et al (1989).

Nous avons représenté sur la figure (1) la variation de la SETD en fonction de I’angle

d’¢jection pour les angles de diffusion fixés a 6, =1.0°1.5° et 3.0° respectivement. Les
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énergies d’incidence et d’éjection sont prises égales a 4087eV et 20eV conformément a
’expérience. Nous observons que les résultats obtenus avec nos fonctions (trait continu) sont
en bon accord avec les mesures absolues de Chérid et al (1989) ; Nous observons dans la

région de recul un excellent accord, qui peut étre attribué a la qualité de notre fonction d’onde

électronique de 1’ion moléculaire H, . Lorsque nous augmentons l’angle de diffusion
6, =3°, ou le paramétre d’impact est plus petit, nous observons toujours un bon accord avec

les mesures expérimentales.
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4,5 <
] binaire
4,0
o i35
= (a)
o 4
L
w504
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Figurel: variation de la SETD de I’ionisation de H, en fonction de I’angle d’éjection pour
les énergies d’incidence et d’éjection E, =4087eV et E, =20eV, respectivement, et pour les
angles de diffusion 8, =1.0°(a),1.5°(b) et 3.0°(c).
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Figure 2: variation de la SETD de I’ionisation de H, en fonction de I’angle d’éjection pour
les énergies d’incidence et d’éjection E, =4168eV et E, =100eV , respectivement, et pour
I’angle de diffusion 6, =8.9°.

Sur la figure (2) nous avons représenté la variation de la SETD en fonction de 1’angle

d’éjection pour les énergies d’incidence et d’éjection E, =4168eV etE, =100eV ,
respectivement, et pour 1’angle de diffusion 6 =8.9°. Nous avons également tracé sous

forme de vecteur la variation du moment de transfert K ainsi que le moment de recul g . Pour

6, =0, =279.61, le moment de recul g égal a zéro correspond au cas le plus probable
K= l;, - l;s = I;e donc a la région de Bethe.

Sur la figure (3), nous avons tracé la variation de la SETD en fonction du module du

moment de transfert K pour les énergies d’incidence et d’éjection égales a

E =4168eV et E, =100eV pour le cas (a) et pour les cas (b), (c) E, =4087¢eV et E, =20eV,

ces conditions cinématiques ont été choisies de maniére & mener une comparaison directe
avec les mesures expérimentales de Chérid et al (1989). Pour le cas (a), la valeur de 1’angle

d’éjection et prise égale a I’angle du moment de transfert et pour les cas (b) et (¢), la valeur
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de I’angle d’éjection est fixée a 6, =285° et 135°, respectivement, ce qui correspond au

0,30 =

B2.71 (), 009" 5.niev

E,=100eV

0,20—- (a ) S

0,15 =

0,25

SETD (u.a)

0,10 —

0,05 —«

E=4087eV

) E,=20eV
= (b)

SIE T Di(uray

E=4087eV
E,=20eV
8,=135°

0,75 —

SETD (u.a)

0,50 —

0,25 —

Figure 3 : variation de la SETD de I’ionisation de H, en fonction du module du moment de

transfert K pour différentes énergies et pour différente direction d’éjection.
(@) E, =4168eV, E, =100eV , 6, =6, ,(b) E, =4087eV, E, =20eV , 6, =285°,(c) E, = 4087eV

o =20eV 8 =135°,

cas binaire et de recul. Nous remarquons sur la figure (3.a) a I’exception d’un léger décalage
au niveau des grands moments de transfert, le bon accord avec les mesures expérimentales de
la SETD, illustre une nouvelle fois la bonne qualité de nos fonctions d’onde, le maximum est

obtenu comme prévu pour un angle de diffusion égale a 8.9° qui correspond exactement au
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moment de transfert K=2.71(u.a), ou le moment de recul ¢ est nul c’est a dire K= l:r;. Pour le

cas binaire (figure 3.b) nous observons un bon accord sur toute la gamme de valeurs du
moment de transfert. Concernant la situation de recul présentée sur la figure (3.c), on
remarque que les résultats théoriques sous-évaluent les valeurs expérimentales lorsque

K <0.8u.a ce qui correspond en termes d’angle de diffusion a 6, <2.5°.

ITI-1-2 Variation de la 5DCS en fonction de I’angle de diffusion :

Sur les figures (4.a) a (4.d), nous avons représenté la variation de la 5DCS, en fonction
de I’angle de diffusion variant de 0° a 180° pour différentes orientations fixes de I’axe
moléculaire. Nous choisissons de restreindre notre étude a la situation coplanaire, ou la
molécule et les directions des électrons incident, éjecté et diffusé sont dans un méme plan ;

ainsi, I’orientation de la molécule sera simplement repérée par 1’angle 8, avec ¢, =0°. Nous

étudierons les orientations correspondant aux situations particuliéres 6, = 0°, 45°, 90°, 135°

et nous convenons de choisir la direction d’éjection toujours parallele a celle du transfert K.
Nous pouvons clairement distinguer deux régions sur les figures (4.a) a (4.d), selon que les

valeurs de I’angle de diffusion sont faibles ou élevées, pour 0°<6 <20°et20°<6, <180°,

respectivement.

Pour les grands angles de diffusion, la SDCS prend des valeurs relativement faibles et
décroit au fur et a mesure que 1’angle de diffusion augmente. Les oscillations présentées dans
cette région peuvent étre interprétées comme des franges d’interférence. En effet, les deux
noyaux composant la molécule jouent des roles analogues a deux centres diffuseurs d’Young
dans les expériences d’interférence pratiquées en optique, ce qui s’explique par la forme de la
fonction d’onde a deux centres coulombiens décrivant 1’électron €jecté dans la voie de sortie
qui, par sa nature, mélange les effets des deux centres diffuseurs.

Il est également intéressant de remarquer, dans cette région, le caractere de symétrique de la
5DCS autour de la direction de diffusion correspondant a I’orientation de I’axe internucléaire.

Ainsi, sur la figure (4.c) et (4.d), nous observons cette symétrie pour 6, =90° et 6, =135°,

respectivement.
Pour les faibles valeurs de 1’angle de diffusion et quelle que soit 1’orientation

moléculaire considérée, au voisinage de 6, = 4°, nous avons un extrémum qui correspond a la
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région de Bethe ou le moment de recul de la cible § s’annule, c’est a dire ou
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Figure 4 : variation de la section efficace quintuplmenet différentielle (SDCS) de I’ionisation
de H, en fonction de l’angle de diffusion 6 pour les orientations moléculaire

0,=0° 6, =45° 6,=90° et 8, =135° (cas(a) a (d)). Les énergies des électrons incident et
éjecté sont fixées respectivement a 4087eV et 20eV. La direction d’éjection est prise parall¢le
a celle du moment de transfert IE; K.

Pour bien visualiser le comportement de la SDCS dans la région des faibles angles de
diffusion, nous avons représenté sur la figure (5) la variation de la SDCS en fonction de

’angle de diffusion 6, compris entre 0° et 20° pour les énergies d’incidence et d’€jection
E =4168eV et E, =100eV , respectivement, et pour différentes orientations de la molécule

0, =0°, 45°, 90°, 135°. Nous observons I’extremum pour 6, =8.9°, qui correspond a la
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région de Bethe donc insensible & I’orientation de la molécule qui ne se manifeste qu’aux

faibles angles de diffusion 6, <5.0°.

0,020 W 0.=0°
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Figure 5 : variation de la section efficace quintuplmenet différentielle (SDCS) de I’ionisation
de H, en fonction de I'angle de diffusion 6 pour les orientations moléculaires

0, =0°, 0, =45° 60,=90° et 8, =135° (cas(a) a (d)). Les énergies des électrons incident et

jecté sont fixées respectivement a 4168eV et 100eV. La direction d’¢jection est prise
paralléle a celle du moment du transfert.

I11-1-3 La SETD et la SDCS en fonction de I’orientation de la molécule :
Dans cette partie nous allons étudier I’influence de 1’orientation de la molécule sur le
processus d’ionisation.

Sur la figure (6) nous avons représenté la variation de la section efficace

quintuplement différentielle SDCS en fonction de 1’angle d’éjection 6, et I’angle polaire 0,
pour E =4087eV, E, =20eV et =1.0°. Nous avons essayé par ce graphe de déterminer

les orientations privilégiées de la molécule qui permettent la détection la plus probable de

I’électron &jecté ; sur le graphe on constate que les directions :6, ~0°,180° donnent les

valeurs les plus élevées de la section efficace et qu’elles correspondent a la région de Bethe

avec 0, =0, =284.58°, les directions intermédiaires, vers 90° et 270°, donnent des minima.
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Sur la figure (7) la section efficace quintuplement différentielle SDCS est exprimée en
fonction de I’angle polaire 6, et de I’angle azimutal ¢, dans le cas ou K= /_c; (6, =4.0°.0n

remarque d’autres directions privilégiées de la molécule pour la détection de 1’électron éjecté
pour ce nouveau cas particulier. Pour le cas de ¢, =0.0°, les valeurs ¢, ~90°,280° donnent

les valeurs les plus élevées.

0,30 -l E=4087eV
i E.=20eV
0.250 ] 6,=1.0°
= . 0,=284.58°
©
= G o
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Q 0,15
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Figure 6 : variation de la SETD de I’ionisation de H, en fonction de 1’angle d’¢éjection 6, et
I’angle polaire 6, pour E, =4087eV, E, =20eV et 6, =1.0°.
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Figure 7 : variation de la SDCS de ’ionisation de H, en fonction de 1’angle polaire ¢, et de

I’angle azimutal ¢, pour E, =4087eV, E, =20eV et pour K=k
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Figure 8: variation de la SETD de I’ionisation de H, en fonction de I’angle polaire
6, (intégration sur toutes les directions de I’électron éjecté) pour E, =4087eV, E, =20eV et
pour 6, =1.0°, 4.0°.

Sur la figure (8) nous avons représenté la SETD en fonction de 1’angle polaire 6, pour
des énergies d’incidence et d’éjection égales & E, =4087eV et E, = 20eV , respectivement, et
pour 6, =4.0° (figure 8.a), et 6, =1.0° (figure 8.b). Nous avons calculé la section efficace en
intégrant sur toutes les directions de 6,. Nous observons dans le cas de 6, =4.0° que

I’ionisation est plus probable quand la molécule est orientée parallelement au moment du
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transfert . Dans le cas de 6, =1.0° nous observons que les orientations de I’axe moléculaire

perpendiculaire a K contribuent fortement 4 la probabilité de I’ ionisation.

Cette différence de comportement peut étre due au termes ¢** et ™" que nous

rencontrons dans I’expression de la section efficace multiplement différentielle (Annexe A).
On peut également dire que quand nous considérons toutes les orientations de I’éjection nous

voyons que &, =95°a la contribution la plus importante dans le premier cas (6, =4.0°) et

6, =15° donne la contribution la plus importante dans le deuxiéme cas (6, =1.0°).

I11-2 Ionisation (e,2¢) de la molécule Li,:

Les diverses situations que nous avons étudiées pour la molécule de H, ont révéle un

bon accord entre nos résultats et ceux de différentes mesures expérimentales obtenues pas
Chérid et al (1989). Ceci vérifie la validité de notre procédure de calcul et permet ainsi

d’étendre nos approche pour la molécule Li, .

Vu la complexité du systéme diatomique, nous avons considéré la molécule
Li,comme une cible a deux électrons actifs semblable a la molécule H, et nous avons
modélisé le potentiel dii aux électrons du cceur (1s*)de chaque centre Li (voir chapitre II).

Comme précédemment avec la molécule H,, nous allons présenter et analyser

quelques cas pour des situations cinématiques variées.
Sur la figure (9), nous avons présenté la variation de la SETD en fonction de I’angle

d’¢&jection 6, pour des énergies d’incidence et d’éjection égales a E; = 4087¢V et E, =20eV,
respectivement, I’angle de diffusion est fixé a 6, =1.0° (figure 9.a) et 6, =3.0° (figure 9.b).
Nous remarquons un comportement analogue a celle concernant la molécule H,, nous avons

deux pics : un pic binaire qui se trouve dans la direction du moment transféré K, et le pic de

recul qui se trouve dans la direction opposée. En augmentant 1’angle de diffusion 1’éjection

dans la direction opposée a K devient peu probable.
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Figure 9: variation de la SETD de ’ionisation de Li, en fonction de 1’angle d’€jection pour
les énergies d’incidence et d’éjection E, =4087eV et E, =20eV, respectivement, et pour les
angles de diffusion 8, =1.0°(a), et 3.0°(b). ‘

Sur la figure (10) nous représentons la variation de la SETD en fonction de I’angle
d’éjection, pour une énergie d’incidence égale a 4087eV et celle d’éjection égale a 20eV ,

pour la situation K =k, (6, =4.0°), un maximum est observé pour 6, =0, donc dans la

-

région de Bethe qui correspond a K=k

e®
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Figure 10: variation de la SETD de I’ionisation de Li, en fonction de I’angle d’€éjection pour

les énergies d’incidence et d’éjection égales a E, = 4087eV et E, = 20eV et pour K =k,.

Sur la figure (11) nous représentons la SETD en fonction du module du moment de

transfert K pour une énergie d’incidence et d’¢jection égale a E, =4087eV et E, =20eV,

respectivement. Le maximum est observé comme prévu pour K=1.2/ u.a qui correspond a

6, =4.0°.
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Figure 11: variation de la SETD de ’ionisation de Li, en fonction du module du moment de

transfert K pour les énergies d’incidence et d’éjection E, =4087eV et E, =20eV, la
direction d’éjection est pris paralléle a la direction du moment de transfert.
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Figure 12: variation de la section efficace quintiplemenet différentielle (SDCS) de
I’ionisation de Li, en fonction de I’angle de diffusion 6, pour I’orientation moléculaire

6, =0°. Les énergies des électrons incident et éjecté sont fixées respectivement a 4087eV,

20eV (figure 12.a) et a 4000eV, 15eV (figure 12.b). La direction d’éjection est prise parallele
a celle du moment du transfert.

Pour une orientations moléculaire 6, = 0.0°, les figures (12.a) et (12.b) représentent la
variation de la SDCS en fonction de 1’angle de diffusion @, . Nous pouvons distinguer comme
pour le cas de la molécule H, deux régions, selon que les valeurs de I’angle de diffusion
soient faibles ou élevés; pour 0°<4, <20°et20°<6, <180°, respecﬁvement. On peut
remarquer aussi que dans tous lintervalle 0°<6 <180° le nombre d’oscillation est plus

grand que celui qu’on avait avec la cible H,, il passe de 8 (figure 4.a) a 30 ici ce qui fait un
facteur de 3.7 qui correspond exactement au rapport des distances internucléaires d’équilibre

des deux molécules; R=1.4(u.a) pour H, et R=5.23(u.a) pour Li, .
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IV- Conclusion :
Aprés avoir présenté les fonctions d’onde décrivant les états finaux et initiaux nous
avons présenté 1’approche que nous avons utilisé pour la détermination de la section efficace

quintuplement différentielle dans le cadre de la premicre approximation de Born.

En I’absence des résultats expérimentaux sur Li, , nous avons vérifié notre procédure

en reproduisant des résultats de la section efficace de 1’ionisation (e,2¢) effectuée sur la

molécule H, et pour lesquels 1’expérience existe [Chérid et al(1989)]. Ensuite, nous avons

présenté quelques résultats théoriques de la section efficace concernant des situations

intéressantes de I’ionisation (e,2¢) de Li, et nous avons constaté un comportement similaire a

celuide H, .

L’interprétation de nos résultats nous permet de dire que nos modéles théoriques sont
valables et surtout ’appropriation du modele de 1’onde & deux centres coulombiens pour
décrire 1’électron éjecté pour la réaction de 1’ionisation simple avec des cibles diatomiques
biélectroniques.

Comme résultats importants, nous avons remarqué que les deux centres (deux noyaux)
jouent des roles analogues a deux centres diffuseurs d’Young dans les expériences
d’interférence en optique. Nous avons également constaté la contribution de I’orientation de la

molécule dans la probabilité de 1’ionisation.

56



CHAPITRE v

Les effets de corrélation dans les
collisions inélastiques entre électron et
molécules diatomiques

I- Introduction :

L’étude de la double excitation d’un systéme atomique ou moléculaire a deux
électrons est I’un des problémes importants de la physique atomique [Tanner et al (2000)]. La
compréhension de la corrélation électron-électron au-deld du modéle des particules
indépendantes a été le sujet d’un grand nombre de publications.

L’ionisation-excitation et la double ionisation des deux électrons peuvent étre
considérées comme une double excitation. Dans le cas de I’ionisation-excitation d’un systéme
atomique[Dogan et al (2002)], comme I’hélium, des techniques spectroscopiques et de
détection des électrons sont nécessaires pour la mesure des sections efficaces
correspondantes, alors que pour ’espéce diatomique dissociative, comme 1’hydrogéne ou le
lithium diatomique, la détection spectroscopique n’est pas nécessaire dans le cas d’une
détection en coincidence de I’électron éjecté et du proton émergeant [Ullrich et al (2003)].

Notre but, ici, est d’étudier théoriquement I’ionisation dissociative de H, et de
Li, dans le cas d’une transition verticale et de montrer les particularités de ce processus par

rapport a I’ionisation simple non dissociative [Weck et al (2000)].
Nous allons montrer dans ce processus d’ionisation excitation que la corrélation

gauche-droite joue un rdle crucial dans la détermination des sections efficaces.
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I1I- Concept de corrélation électronique :

La fonction d’onde d’essai de 1’état fondamental ’Zg de la cible diatomique avec deux

électrons actifs peut étre donnée par des combinaisons de produit comme:

YEL2) =y, (R, (7) (Lv-1)
et:
¥y (1,2) =y, Ry, (7) Iv-2)
un bon compromis entre ’efficacité et la simplicité relative des calculs peut étre trouve par :
Y L2 =CP LA+ C Y (1,2) (Iv-3)

Calculons la probabilité pour trouver un électron seul dans une région de I'espace;

Nous allons choisir:
PE(,2)= %[lsa (Dis, (2) +1s, (Dls, (2) +1s, (Dls, (2) + 15, (Dls, (2)] (Iv-4)

PE(1,2) = %[—ua (Ds, (2)—1s,(Dls, (2) +1s,(Dls, (2) + 15, (Dls, (2)] (IV-5)

On divise ’espace en deux régions, gauche et droite. La probabilit¢ de trouver un seul

électron a gauche (et un seul a droite) est donnée par:

¥, 12) (IV-6)

[d7; [d| ¥, .2 + [d7 [d7 |9, 0,2 =2 [d7, [d7
e Vit Vi Vs
(V4 est la région gauche, Vj est la région droite).

En tenant compte de:

1s, ~ 0dans la région B et 1s, ~ 0 dans la région A,

on obtient pour la probabilité de trouver un €lectron dans la région de gauche, et un autre dans

celle de droite :

2 (7, [ar,

Vy Vs

I;
e 20 =22 [arfis, Of [drlls,@f =1 @v-7)
v, Vy

par contre:
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2 [dr; [ar|wEq, o) =2 [dr, [a7|¥20, o) = - (IV-8)
el

Vi<, 2
La fonction d'onde (IV-1) a un caractére liant, aprés I'ajout de la fonction (IV-2) qui a
un caractére anti-liant on obtient la fonction (IV-3). On dit qu'on a (mieux) tenu compte de la
corrélation gauche-droite en rajoutant la deuxiéme configuration, ce qui réduit la probabilité

de trouver les électrons ensemble (les électrons s'évitent).

III- Etude de l'influence de la corrélation gauche-droite dans
I’ionisation-excitation:

Dans le chapitre précédent nous avons étudié l'ionisation simple non-dissociative de

H, et de Li, etnous avons validé nos modeles de fonctions propres des états initial et final

en comparant nos résultats théoriques aux résultats expérimentaux. Pour la description de
l'état fondamental de la cible nous avons utilisé 1'équation (II-34) qui ne contient pas la
corrélation gauche-droite.

L’accord que nous observons nous permet de dire que la corrélation gauche-droite a une
influence faible sur l’ionisation simple non-dissociative, puisqu’elle est produite par
I’interaction directe de 1’électron incident avec 1’électron qui sera ionis€.

Dans ce qui suit nous allons étendre notre étude a I’ionisation dissociative. Dans ce cas
le deuxiéme électron de I’ion résiduel est excité vers un état électronique d’énergie plus
élevée, cette excitation est due 4 1’éjection du premier électron et a la production soudaine
d’un trou. Si nous admettons que les deux électrons actifs sont complétement indépendants,
alors il ne pourrait y avoir aucune raison pour que 1’ion résiduel subisse une quelconque
excitation aprés 1’éjection de I’'un d’entre eux. Nous utilisons donc la méthode de calcul que
nous avons développés pour I’ionisation simple mais en utilisant des fonctions d’onde de
cible contenant la corrélation.

Nous présentons, dans ce paragraphe, les résultats sous forme de comparaison entre les
sections efficaces obtenues avec la fonction de la cible ne contenant pas la corrélation (II-34)

d’une part et avec une fonction de la cible contenant la corrélation de type (IV-3) d’autre part.

III-1 Calcul de 1'élément de matrice de transition d'une ionisation-
excitation:

L'élément de matrice de transition sera calculé de la méme maniére que dans la cas

non-dissociatif qui est donné par 1'équation (I1I-20):
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Ti@e0) =21/ @v-9)

le terme direct f est donné aprés calcul approprié par 1'équation (III-26):
1 (e”z’”l e )
Int &

s el b el O 77
e kR/z)[F+(K2N+a2)+(K2+72)2 |‘Pc,.,,,e(r1,7’2)>

f =¥ @z, F)

(IV-10)

Comme dans le cas non-dissociatif les électrons incident et diffusé sont décrits par des ondes

plane, et 1'électron éjecté par une onde a deux centres coulombiens (voir chapitre précédent).

I11-1-1 Fonction d’onde de I’ion résiduel a I’état excité *X, :

L’ion résiduel a I’issue de la réaction de la simple ionisation peut se trouver dans son

premier état excité *% . En procédant de la méme maniére que celle utilisée pour calculer la
fonction d’onde décrivant I’ion & 1’état fondamental (voir chapitre précédent), la fonction

d’onde décrivant H, ou Li; aI’état excité s’écrit, voir équation (II-26) :

3
\P;‘lm - z ci¢1,+ =g (e—alr,, — e ) +c, (e—azr., — g % ) +e, (rae—azra = rbe—azr,,) (IV-I 1)
=1

avec la méthode de calcul détaillée dans le chapitre II on a : (en unité atomique)

Molécule| R | Etat Er a | o I o cs - c3
Hz+ 1,4 u 0,1026 1,14 112 -16,8808 17,4938 -0,8968E-06
Li," 323 u -0,1121 1,55 0,47 -0,515848 0,232425 -0,59391E-04

III-1-2 Fonction d’onde de la cible:

Nous considérons pour H, deux types de fonctions empruntées a la littérature et pour

Li, 1a fonction d’onde de type (II-34), donc nous avons deux cas a étudier :
Casl :

> La cible est décrite par la fonction (II-34) de méme type que (IV-1) (ionisation

excitation de H, etde Li, ).
Cas2:

» La cible est décrite par une fonction du type (IV-3) (ionisation excitation de H, ).
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En faisant référence a [McLean et al (1960)] la molécule d’hydrogene a I’état fondamental
peut étre décrite par les fonctions suivantes:

> Coulson :
W(R,7,%) = N(R)[lsa,(1)lso,(2)] (IV-12)
» Nordsieck :
Y(R,7,7) = N(R)[lso,(Dlso,(2)-2po,(1)2po,(2)] (IV-13)
> Weinbaum :
Y(R,7%,7,) = Ny(R)[Lso,(Dlsa, (2)]+ N,(R)[2po,()2po,(2)] (IV-14)

1
avec: xo,,x0,=2*(x()x x(2)) si y =lsou2p.
La premiére fonction (IV-12) est du méme type que la fonction (IV-1), les deux autres sont du

type (IV-3) donc on peut utiliser I'une de ces deux derniéres pour le deuxieme cas.

II1-2 Résultats et discussions :
III-2-1 Ionisation-excitaion de H,ef Li, (absence de corrélation):

Dans cette partie nous allons présenter nos résultats de section efficace obtenus pour

les molécules de H, et de Li, dans les cas de I’ionisation dissociative (ler cas), pour donner

une idée de I’allure et du comportement de la section efficace en 1’absence de la corrélation
gauche-droite.
Sur les figures (1) et (2) nous avons présenté¢ la variation de la section efficace

triplement différentielle en fonction de 1’angle d’éjection 6,et ce pour les énergies
d’incidence et d’éjection égales a E; =4087eV et E, =20eV, respectivement, et pour les
angles d’éjection 6 =1.0° et 6, =4.0°. Les figures (1.a) et (2.a) présentent la SETD pour la

molécule H, et (1.b) et (2.b) présentent la SEDT pour la molécule Li, .
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Figure 1: variation de la SETD de ’ionisation dissociatif de H, (a) et de Li, (b) en fonction
de I’angle d’éjection 6, pour les énergies d’incidence et d’éjection E, = 4087¢V et E, =20eV,

respectivement, et pour 1’angle de diffusion 8, =1.0°.

Sur ces figures, nous observons que la SETD a un comportement sinusoidal, différent de celui
du cas non-dissociatif( figure (1) du chapitre précedent) ou on avait le cas favorable dans la
région de Bethe correspondant a ¢ =0. Ce comportement peut étre expliqué par le fait que

dans le cas non-dissociatif 1’énergie était absorbée principalement par 1’électron éjecté tandis
qu’elle est partagée par les deux électrons de la cible; celui €jecté et celui restant sur I’ion

résiduel dans la cas dissociatif.
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Figure 2: variation de la SETD de ’ionisation dissociatif de H, (a) et de L, (b) en fonction
de I’angle d’éjection 6, pour les énergies d’incidence et d’éjection E; = 4087¢V et E, =20eV,

respectivement, et pour 1’angle de diffusion 6, =4.0°.

Une vue globale du comportement sinusoidal de la SETD est observée sur la figure 3

ol nous avons présenté la variation de la SETD en fonction de I’angle d’éjection 6, et de
I’angle de diffusion 6, pour les mémes énergies d’incidence et d’éjection que les figures (1) et

(2). La section efficace décroit trés rapidement avec 1’angle de diffusion.
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Figure 3: variation de la SETD de I’ionisation dissociative de la molécule H, en fonction de
’angle d’éjection 6, et de I’angle de diffusion 6, pour les énergies d’incidence et
d’éjection E, = 4087¢eV et E, = 20eV , respectivement.

Sur la figure (4) et pour les mémes données cinématiques que les figures précédentes
nous avons tracé la variation de la SETD en fonction du moment du transfert K , nous
observons que la section efficace varie d’une fagon analogue & celle du cas non-dissociatif
(figure (3.b) chapitre précédent)

Sur la figure (5) nous avons présenté la variation de la SETD en fonction de 1’énergie

d’incidence et de 1’éjection pour un angle de diffusion 6, =1.0° et pour une direction

d’éjection l?e perpendiculaire au moment de transfert K, qui semble étre une direction

favorable pour le processus dissociatif. Il est évident sur cette figure que le processus
d’ionisation dissociatif est optimal quand la valeur de 1’énergie incidente est autour de

1.5keV et la valeur de 1’énergie d’éjection est inférieure a 20eV.
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Figure 4: variation de la SETD de I’ionisation dissociative de la molécule H, en fonction du

module du moment de transfert K pour les énergies d’incidence et
d’éjection E, = 4087¢eV et E, =20eV, respectivement, et pour I’angle de d’éjection

6, =0, =277.4°.
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Figure 5: variation de la SETD de ’ionisation dissociative de la molécule H, en fonction de
I’énergie d’incidence E, et 1’énergie d’éjection E,dans le cas ou Kest perpendiculaire a l—c; 2

et pour 1’angle de diffusion 6, =1.0°.

Pour observer I’effet de 1’alignement de la molécule diatomique, nous étudierons sur
la figure (6) la variation de la section efficace quintuplement différentielle pour un petit angle

de diffusion 6, =1.0° en fonction de I’angle d’&jection 6, et de I’angle polaire 6,, pour des
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énergies d’incidence et d’éjection égales a E, =4087¢eV et E, = 20eV , respectivement. Nous

observons que pour une orientation donnée de l'axe internucléaire la variation de la section
efficace quintuplement différentielle en fonction de l'angle d’éjection présente une structure

sinusoidale semblable a la variation de la SETD. La variation par rapport a l'orientation 6,

prouve que le processus peut avoir lieu préférentiellement quand la molécule est orientée dans

la direction 8, ~110° donc dans le cas ou les directions suivant 6, etf, sont paralleles
(6, =291.24°), ou I’électron sortant est éjecté perpendiculairement au moment de transfert

K 6, ~20° ou 6, ~200°. Il est a noter que le pic de I’éjection se déplace vers la gauche

donc vers les petits angles 6, avec I’angle 0.

0,004

5DCS(u.a)

160
180

0

Figure 6: variation de la section efficace quintuplement différentielle de 1’ionisation
dissociative de la molécule H, en fonction de I’angle d’¢éjection 6, et de I’angle polaire 6,

pour les énergies d’incidence et d’éjection E, = 4087¢V et E, = 20eV , respectivement, et pour
I’angle de diffusion 6, =1.0°.

En conclusion, nous avons exposé les résultats sur de I’ionisation dissociative des
molécules H, et Li, obtenus avec la méme procédure de calcul que pour I’ionisation non-

dissociative.
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La variation de la section efficace en fonction de 6, qui présente dans le cas de I’ionisation

simple non-dissociative deux pics significatifs, le pic de recul et le pic de Bethe, présente

également deux pics mais d’égal amplitude s’apparentant & un comportement sinusoidal.

ITI-2-2 L’effet de la corrélation gauche-droite dans I’ionisation excitation
de H, :

Dans cette partie nous allons présenter les résultats obtenus en utilisant la fonction
d’onde définie par Weinbaum (McLean et al (1960)) pour décrire la cible d’hydrogene au lieu
de la fonction décrite par 1’équation (I1I-34).

On a alors :

Vo =clls, (Dls, (2) +1s, (D1s, (2)]+[1s, (D1s, (2) + 1s, (Dls, (2)] (IV-15)

avec : Is =(a’ /m)"*e™ (a=1.193)et c=3.9.

II1-2-2-1 La zone interdite de la section efficace non dissociative :
Sur la figure (7) nous avons présenté la variation de la section efficace triplement
différentielle en fonction de 1’angle d’¢jection 6,, et ce pour les énergies d’incidence et
d’¢jection égales & E, =4087eV et E, = 20eV , respectivement, et pour les angles de diffusion
0, =1°(a), 1.5°(b) et3°(c). Pour 6 =1°a) et 1.5°(b)le comportement de la SETD est
semblable a celui de I’ionisation simple non-dissociative. Les situations les plus probables
sont encore pour l_c; parallele ou anti-parallele a K.A partir de 6, =3.0° on voit apparaitre

un creux dans le pic de Bethe pour spécifier le processus d’ionisation-excitation, il est dii a la

compétition entre 1’ionisation et 1’excitation.
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Figure 7: variation de la SETD de I’ionisation dissociative pour la molécule de H, en
fonction de I’angle  d’éjection @, pour les ¢énergies d’incidence et
d’éjection E, = 4087eV et E, =20eV, respectivement, et pour les angles de diffusion
8, =1%(a), 1.5°(h) el 3°(e).-

68



Sur les figures (8.a) et (8.b) la SETD est représentée en fonction de I’angle d’éjection

0, et pour les énergies d’incidence

et d’éjection ¢gales a

E =4168eV, E, =100eV (6, =8.9°) (figure (8.a)) et E,=4087eV, E, =20eV (6, =4.0°)

(figure (8.b)), respectivement, on peut remarquer plus clairement la zone interdite qui apparait

dans la région de Bethe.
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Figure 8 : variation de la SETD de I’ionisation dissociative pour la molécule de H, en

fonction de [I’angle d’éjection pour les énergies d’incidence et d’éjection

E =4168eV, E, =100eV (6, =8.9°) figure (8.a) et
figure (8.b).

E =4087eV, E, =20eV (6, = 4.0°)
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Figure 9 : variation de la SETD de I’ionisation dissociative pour la molécule de H, en

fonction de ’angle d’éjection 6, et I’angle de diffusion 6, pour les énergies d’incidence et
d’éjection E, =4087¢eV, E, =20eV .

Une vue globale de la SETD en fonction de I’angle d’éjection 6, et I’angle de
diffusion 6, est représentée sur la figure (9). Dans la région de petites valeurs de 6. la cible

diatomique se comporte comme une cible atomique, produisant les pics habituels de la section
efficace. Ceci est dii au fait que le paramétre d’impact de 1’électron incident est tres grand et
la nature moléculaire de la cible n’est pas trés importante. La spécificité du processus
d’ionisation-excitation apparait le plus évidemment dans la zone interdite autour de 6, =4.0°

etde 6, =277.41°.

I11-2-2-2 La détection du proton émergent :

L’évolution des techniques de détection en coincidence des particules émergeantes

dans les collisions ionisantes augmente 1’intérét de 1’étude théorique de détection du proton

émergent.

La détection d’un des deux protons permet, si I’explosion coulombienne est rapide, de

remonter directement a |’orientation qu’avait la cible au moment de la collision, la détection

70



des électrons en coincidence avec le proton permet de mesurer les sections efficaces
différentielles en fonction de I’orientation de la molécule donc en fonction de 6,.

Sur la figure (10), nous avons tracé la variation de la section efficace quintuplement
différentielle en fonction de ’angle d’éjection 6, pour ’angle de diffusion 6, =4.0° et pour

deux orientations particuliéres de 1’axe internucléaire, une parallele figure (10.a) et une
perpendiculaire figure (10.b) au vecteur moment de transfert. Les deux courbes montrent une

structure d’interférence di a I’aspect diatomique de la cible dans [’orientation donnée,
globalement la section efficace est plus faible dans le cas (a: RIK ) que dans le cas (b:

BIKY
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Figure 10: variation de la section efficace quintuplement différentielle de I’ionisation
dissociative de la molécule H, en fonction de I’angle d’éjection @, pour les énergies

d’incidence et d’éjection E, =4087eV et E, =20eV, respectivement, et pour I’angle de
diffusion 6 =4.0°. La molécule est orientée de fagon que R soit parallele cas (a) ou

perpendiculaire cas (b) a K
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Sur la figure (11), nous avons présenté la SETD en fonction de I’angle polaire

0,(9, =0) pour des énergies d’incidence et d’éjection égales a, E, =4087eV, E, =20eV ,
respectivement, et pour 6, =1.0°(figue 11.a) , et 6, =4.0° (figue 11.b). Nous avons calculé
la section efficace en intégrant sur toutes les directions de I;L, , €t comme on peut le constater,

I’orientation privilégiée de la molécule est celle parallele au moment de transfert &
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Figure 11 : variation de la SETD de I’ionisation dissociative en fonction de I’angle polaire 6,
(intégration sur toutes les directions de 1’¢lectron éjecté) pour E, =4087eV, E, =20V et pour
6, =1.0°, 4.0°.

L’orientation de 1’axe moléculaire, comme on I’a vu sur les figures (10) et (11), joue
un r6le dans la variation de la section efficace. Sur les figures (12.a) (et 12.b) nous présentons
la section efficace quintuplement différentielle pour le cas dissociatif et non dissociatif,

respectivement, pour les mémes données cinématiques que les figures (10) et (11).

12



Sur la figure (12.b) qui représente le cas non-dissociatif, la section efficace ne dépend
pas de orientation de ’axe internucléaire donc quelle que soit 1’orientation de la molécule on
a toujours la situation la plus probable dans la direction du moment de transfert, par contre
pour le cas dissociatif représenté sur la figure (12.a) on voit que la section est piquée cers 0°
et 180°, donc la direction de 1’axe internucléaire joue un grand role ce qui nous permet de dire

que ’axe de la molécule peut étre interprétée comme représentant une direction privilégiée

pour I’excitation vers les différents états électroniques dissociatifs.
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Figure 12.a: variation de la section efficace quintuplement différentielle de I’ionisation
dissociative en fonction de I’angle d’éjection 6, et de I’angle polaire 6, pour les énergies

d’incidence et d’éjection E, =4087¢V
diffusiond, =4.0°.

et E, =20eV, respectivement, et pour I’angle de
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Figure 12.b : identique a la figure (12.a) pour le cas non-dissociatif.
I11-3-3 Résultats affirmant ’effet de corrélation:

Dans la derniére partie de ce chapitre, nous allons présenter les section efficaces

obtenues par Serov et al (2005) pour I’ionisation excitation de la molécule H,. Dans leur

modele, ils utilisaient des fonctions propres exactes pour la description de 1’ion résiduel ‘¥,

on

et pour 1’électron éjecté y, k,7).

L’équation de Schrédinger électronique (II-29) a deux centre intervient directement
dans les deux types de situations, a savoir :

» La détermination des niveaux d’énergie des états liés : ce sont les valeurs propres

du spectre discret de I’hamiltonien.

» La détermination des sections efficaces de collisions : celles-ci se déduisent de la
forme asymptotique des fonctions propres relatives aux états du continuum.
Pour résoudre 1’équation de Schrédinger, nous utilisons les coordonnées sphéroidales(voir

chapitre II), ce qui nous permet d’écrire 1’équation €lectronique de H, de la fagon suivante:

74



%[(1 1)2‘5}6%{(1—#2)%}

e 2 272
= a\P+[2R/1+—R—f—(/12—y2)}‘P=O

R e

elle peut étre séparée en trois équations ; en écrivant la fonction d’onde d’un état li€ sous la

(IV-16)

forme suivante :

¥, (kA p,0) = X(k, 1) S (k, 1) ©(9) IV-17)

on obtient donc :

= -B®D (IV-18)

La fonction radiale X ,,(k,4) :

2 212
i[(fq)-‘g{} S o (IV-20)
di di (#-1) 4

avec : |Xm, (k,1)| o IS Sw
|X,,, (k. 2), ,.|>0
S, (k,x1)| <0 —1<pu<1
A et B étant des constantes de séparation.
Un grand nombre de travaux traitant ces équations existe parmis lesquels citons : Baber et
Hassé (1935), Bates et Al (1953), Hadinger et Al (1996).
Finalement, on obtient la fonction d’onde décrivant 1’électron éjecté dans le continuum

peut étre écrite sous la forme d’un développement en onde partielle :

1) = )mii e X, (b )"y (b S, (hrcos(@)  (V-21)
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Figure 13.a: variation de la SETD de I’ionisation dissociative pour la molécule H, en

fonction de I’angle d’éjection pour les ¢énergies d’incidence et d’éjection
E, =4087eV, E, =20eV , respectivement, et pour I’angle de diffusion 6, =1.0°.

Comme résultats, sur les figures (13.a) et (13.b) la section efficace triplement
différentielle est représentée en fonction de 1’angle d’éjection 6,, pour les énergies
d’incidence et d’éjection respectivement égales a E, =4087¢V, E, =20eV et en fixant
6, =1.0°(figure (13.a)) et 6, =4.0°(figure (13.b)).

Pour les deux figures les sections efficaces sont calculées en décrivant la cible
diatomique & I’état fondamental par trois fonctions contenant la corrélation gauche-droite
(Nordsiek, Weinbaum et Mclean et al) et une sans corrélation (Coulson), et pour comparaison
nous avons ajouté une courbe représentant notre calcul avec le fonction de Weinbaum comme
fonction décrivant la cible et la fonction a deux centres coulombiens pour décrire I’€électron
électe.

Notre conclusion aprés analyse de ces graphes est que la section efficace de
I’ionisation dissociative a le méme comportement pour les fonctions qui contiennent la
corrélation gauche-droite caractérisée par I’apparition de la zone interdite, et un

comportement sinusoidal différent pour la fonction d’onde de type (IV-1) "Coulson".
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Figure 13.b : identique a la figure (23.a) dans le cas de 6, =4.0°

IV- Conclusion :

Dans ce chapitre nous avons étudié théoriquement 1’ionisation dissociative d’un

systéme diatomique comme une transition verticale entre 1’état fondamental 12g da la cible et

le premier état excité *X . Nous avons mis en évidence la nécessité de I’introduction de la

corrélation gauche-droite dans le processus de 1’ionisation excitation de la molécule H en
utilisant des fonctions d’onde corrélées pour la description de 1’état électronique de la cible.
Nous avons également mis en évidence les directions favorables de 1’émergence des protons,
qui nous permettra de mieux comprendre les mécanismes des processus simultanés

d’ionisation et de dissociation.

74



CHAPITRE v

Calcul de la section efficace multiplement
differentielle pour la création d’une
couche K creuse du lithium atomique par
impact d’électron rapide

I- Introduction :

Le processus (e,3€) qui consiste & une détection en coincidence de trois €lectrons
émergeants dans la cas d’une double ionisation d’une cible atomique ou moléculaire par
impact d’électron a été étudié théoriquement d’abord par Byron F. W. et al (1967), Tweed R.
J. (1973,1992), Neudatchin V. G. et al (1977), Smirnov Yu F et al (1978) et plus tard par Dal
Cappello et Le Rouzo (1991) et Joulakian et al (1992,1993) pour apporter I'appui théorique
aux premiéres expériences réalisées par Lahmam-Bennani A. et al (1989,1992), Ford M. et al
(1995).

Ces derniéres années, des efforts expérimentaux intenses [Dorﬁ A. et al (2001),
Bolognesi P et al (2003), Van Boeyen R W et al (2004) et Takahashi M. et al (2004)] ont été
faits pour surmonter les difficultés techniques dans le but d’améliorer la résolution en énergie
pour la détermination de la section efficace multiplement différentielle du processus (e,3e).
Ces derniéres années ont été également propice au développement des approches théoriques
de la double ionisation en générale [Jones S. et al (2005), Bouri C. et al (2006), Kheifets A. S.
et al (2004) et Fiori M. et al (2006)] et de la double ionisation par impact d’électron en
particulier [Chuluunbaatar O. et al (2006), Elazzouzi S. et al (2005), Ritu D et al (2006) et
Takahashi et al (2004)].
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La double ionisation du lithium atomique par impact d’électron a été trés rarement
étudiée [Huang M. T. et al (2002), Ghosh D. et al (2003) et Bradley J. et al (2004)]. Ces
derniéres années, un certain nombre de travaux au sujet de la structure électronique du lithium
atomique ont été présentés. Les états creux du lithium ont été le sujet des calculs de base par
Conneely M. J. et al (2000), Madsen L. B. (2003) et Roy A. K. (2004). La production de ces
états creux par des projectiles chargés rapides a été étudiée par Nagy L. et al (2000) et Tanis J.
A. et al (2000). Par application du modéle de demi collision, Pattard T. et al (2001) ont étudié
’éclatement complet du lithium par des photons. Pindzola M. S. et al (2005) ont étudi€¢ la
double auto-ionisation des états creux du lithium. L’ionisation multiple du lithium a été
étudiée par Colgan J. (2005) dans le cadre de I’approximation Eikonal pour une gamme
étendue des énergies d’impact.

Dans ce chapitre, nous étudions la double ionisation du lithium dans le cas des

collisions rapides pour deux états finaux distincts. Dans le premier cas, les électrons 1s et 2s
sont é&ectés de I’atome, laissant 1’ion résiduel dans D’état Li**(ls)avec un potentiel
d’ionisation de 81.01eV que nous appellerons processus (a). Dans le second, deux €lectrons
1s sont &jectés, ayant pour résultat un état creux métastable Li**(2s) avec un potentiel

d’ionisation de 172.82eV auquel nous nous référons comme processus (b). La conservation
d’énergie nous permet de distinguer ces deux processus, car la différence entre leurs
potentiels d’ionisation est beaucoup plus grande que la résolution en énergie des dispositifs
expérimentaux, qui peut atteindre 4eV. Notre but est d’observer, par la comparaison des
sections efficaces calculées, la corrélation électronique dans la cible qui est la cause principale

de la double ionisation dans les collisions rapides.

II- Calcul de la section efficace multiplement différentielle (e,3e) :

I1-1 Processus de la double ionisation (e,3e):

Dans le premier chapitre, on a défini la section efficace différentielle d’un processus

(e,3€) de double ionisation par impact électronique, caractérisé par la réaction suivante :

e (k)+A—> A" +e (k) +e (k) +¢; (k,)

ou A et A" représentent, respectivement, la cible qui est I’atome du lithium avec trois
électrons actifs et 1’ion résiduel qui pourra étre dans deux états distincts caractérisant les deux

processus ¢€tudiés (a) ou (b).
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Schéma 1: présentation des processus (a) et (b)

I?,,l?s,l?j et l?k représentent, respectivement, les moments des électrons incident, diffusé et les

deux éjectés (i, j=1, 2). Dans le cas particulier de la géométrie coplanaire, les €lectrons sont
observés dans le plan de collision défini par les électrons incident et diffusé (géométrie

coplanaire).

I1-2 Procédure de calcul de la MDCS (e,3e), description des trois électrons

actifs du lithium atomique :
La section efficace multiplement différentielle associée a la réaction de la double
ionisation s’écrit (voir chapitre I) :

V=)

kkk I ‘ (V-1)

L’évaluation de 1’élément de matrice 7; a été également abordée dans le premier
chapitre. Le calcul repose a la fois sur la description de I’état électronique initial et final du

systéme, c’est-a-dire :
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La double ionisation par impact d’électron rapide d’un systéme atomique de trois
électrons comme le lithium exige la construction des fonctions d’onde des états initial et final
impliquant quatre électrons actifs. Par conséquent, pour la simplicité et afin d’éviter des
expressions longues, notre étude sera faite dans le cadre de la premicre approximation de
Born. Ainsi le mouvement des électrons de la cible peut étre séparé du mouvement du
projectile, une telle approximation est raisonnable dans le cas ou I’énergie de 1’¢lectron
incident est suffisamment grande devant celle des électrons de la cible.

Nous négligeons tous les effets d’échange et de post-collision entre 1’électron incident,
diffusé et la cible atomique. Cela nous permettra d’éviter les calculs lourds en considérant la
fonction totale du systéme comme un simple produit de la fonction d’onde de I’¢lectron
incident et de la fonction d’onde décrivant ’atome seul a 1'état initial et celle de 1’électron
diffusé et I’ion résiduel a I'état final.

Les états initial et final du systéme peuvent étre donnés par :

W)= R D G ) - kV3a)
et:

BT = 1, R )0 (R T (V-3.b)

){i(]:’,:.,l-";)et Xx(ﬂ,r%)représentent, respectivement, la fonction d’onde de 1’électron incident et
diffusé pour le méme état de spin individuel. 7,7,7 et7, indiquent respectivement les

positions de I’électron incident et des trois électrons de la cible supposée au repos durant la

collision.

I1-2-1 Etat initial ®,(r,,¥,,¥r,) :

La fonction d’onde de I’état initial des électrons du lithium cible pour un état de

doublet avec un spin total §=1/2 et les deux composantes M, =+1/2 s’écrit comme un

produit "spin-orbitales" d’une fonction d’espace et une de spin :

o, (I’i,l"z,r}) \/—Z(p,( P ﬂar )ijs (p7ﬂ’l)) (V'4)

puv
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La somme se fait sur toutes les permutations possibles (p,4,v) des indices (1,2,3) des trois

électrons. La fonction d’espace ¢,(7,,7,,7,) s’écrit sous la forme :

P2 ﬂ’ v
AR AT ﬁ[w E VR E R )

avece ©

=

K= W,( p? #: v) W;( p’ v’ ;1)

152 =

La fonction de spin de I’état initial pour un état doublet est donnée pour les deux cas

M, =+1/2 et M, =-1/2 par:

X3 (puo) = S, (p, w)a(v) = —\/%[a(p)ﬂ (u) = B(p)a(u)]a(v) (V-6)

X (puv) = S, (p, W) B(0) = 71—5[06(/))[?(#) - B(p)a(uw)] B(v) (V-7)

Les a(p)et B(p) représentent les fonctions usuelles de spin individuel de I’€lectron p.
I1-2-2 Etat final ® (r,r,,r,) :

A T’état final, deux des trois électrons de 1’atome du lithium sont éjectés. L’état
doublet qui correspond aux trois électrons peut &étre construit par deux combinaisons

satisfaisant aux relations suivantes [Schulz M. (1973)] :

S0, (7,7, 7) = 1/2(1/2+ D)0, G 7,7)  (V-9)
et:
f(_' 7'25;;) M(I) (’_’]'9;:29’::;) (V'9)

La premiére combinaison est une fonction désignée par I’indice supérieur (S). Elle décrit la
situation ou les deux électrons éjectés dans le continuum ont deux projections de spins

opposés. Elle est donnée par :

R 1) = Z[cof( P BN (p,t0) ) (V-10)
avece .

AR ACIE [wf(p,ﬂ,u)+wf( FaE)] (VD)

QI
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La seconde fonction désignée par I’indice supérieur (T), décrit les deux électrons du

continuum dans le cas ou ils ont des spins paralleles. Elle s’écrit :

HGRAE J_Z[(p,(,,, LA ()] (V-12)
PHY
avece |

Ed — - 1 - = el - - =
qo;(rp,rﬂ,n,)=ﬁ[wrp,rﬂ,r»)—wf(r,,,r,,,n,)] (V-13)

Les deux fonctions de spin y sont données par :

Wi (puv) = B(p)S;, (u,0) —a(p)Sy, (14,0)

(V-14)
< 71_5[2ﬁ(p)a(ﬂ)a(v) ~V2[a(w)p©) + Br)a(o)]a(p)
pour M =+1/2,¢t:
Yt (puv) = a(p)Sy. (10)— B(P)Sy, (kD)
(V-15)

=713=.[2a<f’>ﬂ<ﬂ>ﬂ<v>—ﬁ [a(B©)+ BWa®)] A(p)
pour M =-1/2.

II-2-3 Matrice de transition:

Apres la définition des états initial et final, nous sommes en mesure de calculer la

section efficace multiplement différentielle donnée par 1’équation (V-1). Les fonctions de
spins sont orthonormales < 1 ’ g >=§MM. et <yffz |y1"f2 >=5MM.. Ceci permet d’écrire la

section efficace sous la forme suivante :

(2)kkk[

L+l ] (v-16)

l

T, et T, représentent, respectivement, les éléments de matrice des cas (S) et (T) qui s’écrivent

dans le cadre de I’approximation de Born :

s <xx ,.7)0"

Vi) V-7
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L= (nE R0 uERe,) (V1)

le potentiel V' représente I’interaction entre 1’¢lectron incident et la cible :

V=—i+-—1—+L+L (V-19)

nh T To Ty

Ty = |7'0 -7 | ,1=1,2,3 est la distance entre 1’électron incident et I’un des €lectrons de la cible.

En considérant que les deux €lectrons, incident et diffusé, sont décrits par deux ondes planes

et en utilisant la relation de Bethe :

les deux éléments de matrice T;et7, peuvent &tre décrits, en intégrant sur 7, par (voir

annexe (F)) :
i § ——————_1 <l//
T e

5

poo
T 27[2\/5K2 fi23

iK.ry

“Fip et L g Lo

Wi t Wiz — 2V/i321> (V-21)

—3+€i12';' +ei12.?2 +ei1?.?3

Vios — Vi > (V-22)

— -

K=k -k représente le moment de transfert.

Les indices p, u sur les fonctions initiales y,,, correspondent aux deux électrons de la
couche K et v a I’électron de la couche L, et pour les fonctions finales y, ,'indice p
correspond a 1’électron qui reste dans 1’ion résiduel et les indices x4 et v aux deux électrons
¢éjectés.

Les états initiaux y, , peuvent étre décrits par un produit de trois orbitales Hartree-

Fock données par Clementi et Roetti (1977) ou de produits corrélés comme ceux donnés par
James et Coolidge (1936).

Les y,,, décrits sous la forme d’un produit de trois orbitales sont donnés sous la forme

suivante :
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Wip;u) = gLi (;';) :] 1S)4:Li (;';1 b 1s)é:Li (FL H 2S) (V-23)

avec !
6
Sl Y O (V-24)
i=1

C, =7.0138463, a, = 2.4803
C, =2.25307, a, = 4.70710

C, =—5.0210059E — 06, a, = 0.35
C, = 4.4540563E — 04, a, = 0.66

C, =—-1.6627688E —03, a, =1
C, =0.0429, a, =1.735
6
&u(F,25) =10 D™ (V-25)
j=1
D, =-1.12702

1

D, =-0.3235305

D, =1.6904053E — 04
D, =0.4000519

D, =0.1048121

D, =—0.4104118

= : harmonique sphérique.

o

L’état final v, est décrit par un produit d’une fonction représentant 1’électron dans

’ion résiduel et une fonction coulombienne (3C) décrivant les deux €lectrons éjectés :

l//fp,u) = §Li++ (;; )(3(: (k13’:;49k25’_{)) (V_26)

Selon le processus étudié 1’électron restant est soit dans 1’état (1s) processus (a : cas
plein) soit dans I’état (2s) processus (b : cas creux) et il est décrit par les deux fonctions

suivantes :

i (Fs18) =223 (V-27)

pour le processus (a) et :
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3 3/2 —ir
o (ri,,zs){gj @-3*e 7Y (V-28)

pour le processus (b).

L’onde coulombienne (3C) connue sous le non de BBK, relative aux trois auteurs
(Brauner, Briggs et Klar (1989)) est construite comme un produit de trois fonctions d’onde
coulombiennes (3C). Ce type de fonctions satisfait aux conditions asymptotiques exactes du
probléme du double continuum coulombien (Merkuriev (1977), Garibotti et Miraglia (1980)) .
Brauner et al (1989) ont été les premiers a utiliser ce type de fonction d’onde pour I’étude du
processus (e,2e) de I’hydrogéne atomique. Il a été aussi employé pour la description du
processus de photo double ionisation (Pont et al (1966)), de la double ionisation par impact
¢électronique (Joulakian et al (1992)).

La fonction (3C) s’écrit :

C o= MG F ) (V-29)
avec .

Lk 7k T) = | Gia,, L ~(kr, + k7, % | B (a1 ~(ky7, + K, 7))
125090 TN 1451 2 2 (V-30)
X (10, L, ~(ki T + KiT)

127 po

la constante M vaut:
‘E(aﬁ“umﬂu ; = 5
M=Q21) 2 T -ia,)T(1-ia,)T(1-ia,,)

= ! sont les parametres de Sommerfeld et lc12 = 5= .

a# =a, =?,aw =
i 12

Finalement nous sommes en mesure d’écrire sous forme d’intégrale les deux éléments

de matrice T etT, , soit :

2\/_ ——— [+ T, -2T}] (V-31)
-5

Lt )
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avec :

T, = |FaEdrg () O T T

(V-33)
[——3 Sl S g }fu. Flo)d (51807, 28)
T, = [drdrdig, . ()5 (k% Ky )
(V-34)
[—3 + 7 4 g g JRR }gu 7, 15)E,, (7, 15)E,, (7 25)
T, = [dRdrdrg,. )k 7k )
(V-35)
[-3+¢%7 +e%% 47 }gu (7, 15)E,, (7, 15)E,, (7, 25)
qu’on peut écrire aussi sous la forme :
T = [drdRgse (ko B)E, (5, 19)6, G, 25)
(V-36)

([-3+e%2 4683 ] [, IEL Gl +[ 57 ] [&1. S R Ls)aR

T, = [drdrg e (k7o ks 73)E (P 29)E, (5, 1)
(345 +e% ] [ GEuG )R +[ 5] [£. REL R Ls)dR

T, = [@hdns (k7 ks, B )60 B 1906, (719D
([3+e% +e2 ] [ )EuG 25047 + [ ] [, (F)E R 25)dR

Posons que :
IN,(k,1s) = [e*7&, . (F,19)E, (7, 1s)dF (V-39)
IN, (k,15) = [¢"7 &) .. (F, 28)&,,(F, 1s)dF (V-40)
IN,(k,25) = [e*"¢, .. (F,15)&,,(F, 25)dF (V-41)
IN,(k,25) = [¢¥ &, . (F,29)&,,(F, 25)dF (V-42)
IM, (R, ,, B 15,25) = [dRdRgie (kR B)EL (R 1908, (5, 29) €7 4653 |

IM, (R, K By K, 25,15) = [dRdR e (B, Ry 7,6 iy 2806, 15) | €7 + 657 |

(V-37)

(V-38)

(V-43)

(V-44)
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IM (kK Ky, B,15,15) = [dRdF s (B Ky, )6, (7 19)E (oo 1) € + €57 | (V-45)

ce qui nous permet d’écrire :

» Cas non creux (plein) :

T, = -31M,(k,,0,k,,0,15,25) + IM, (K, K , K, 0, 15, 25)

= = . (V-46)
+IM,(k.,0,k,, K 1s, 2s)]1rzv1 (0,15) + IM, (k,, 0, k,, 0,15, 2s) IN (K, 15)
T, =[ -31M, (k,,0,k,,0,25,15) + IM, (k,, K, k,,0, 25, 15)
Si et = (V-47)
+IM (K, 0.k, K, 25 ls):|IN (0,1s) + IM,, (k,,0, k,,0,2s,15) IN, (K , 15)
T, =| -31M, (k,,0, 12 1s,1s) + IM,(k,, K , k, ,6,1s,1s)
e (V-48)
+IM,(K,,0,k,, K s ls)]IN (0,25) + IM, (k,,0,k,,0,1s,1s) IN, (K, 25)
» Cascreux :
7 =[—3JM (k.,0,k,,0,1s,2s) + IM, (k. , K k,, 0,15, 25)
e 2 < (V-49)
+IM,(k,,0,k,, K 15,25) | IN, (0,15) + IM, (k,, 0, &,,0, 15, 25) IN, (K , 1)
T, =[ -31M,(k,,0,k,,0,25,1s) + IM,, (K, K , k,,0,2s,15)
2 : - (V-50)
+IM,(k;,0,k,, K, 25,15) | IN, (0, 15) + IM,, (k;, 0, ,,0, 25,15) IN, (K, 1s)
T, =| -31M, (k,,0,,,0,15,15) + IM, (k,, K, k,,0, 15, 15)
tie et : 2 - (V-51)
+IM, (k,,0,k,, K 15,15) | IN, (0,25) + IM , (k;, 0, ,,0,15,15) IN, (K , 25)

Ces intégrales sont calculées numériquement par la méthode de Gauss.

II1- Résultats et discussions :

En I’absence de résultats expérimentaux et théoriques concernant 1’étude de la double
ionisation (e,3e) du lithium atomique pour les deux processus (a) et (b), nous avons étudié un
grand nombre de situations typiques suivant des travaux sur la double ionisation (e, 3¢) de
I'hélium ( Joulakian et Dal Cappello (1993)), dans le but d'exposer les situations optimales
pour de futures expériences.

Nous avons d'abord fait les tests nécessaires pour voir si notre procédé satisfait les

conditions de symétrie suivantes :
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> 0Ok, k) =0k k);
> 09p,0,)=0"2n~¢,21-¢,) et
> La symétrie de rotation autour de la direction du moment de transfert K,

Sur les figures (1), (2) et (3) nous avons présenté la MDCS (e,3e) du lithium atomique

en fonction des énergies des deux électrons €jecté E; et E; qui varient entre OeV et 30eV pour
les deux cas de 1’état final, plein et creux, de ’ion du lithium résiduel ; (a) : Li**(ls), (b) :
Li**(2s) . L’énergie de 1’électron incident est fixée a 2keV et I’angle de diffusion a 3.0° pour

trois situations optimales de direction de diffusion.

La premiére observation est que la probabilité d'éjection des deux électrons, un de la
couche K (1s) et ’autre de la couche L (2s), d'une cible de lithium (figure 1a, 2a et 3a) est tout
a fait appréciable, si nous la comparons a la double ionisation de I'hélium. Et qu’elle est 250
fois plus importante que la probabilité d’éjecter les deux électrons de la couche K (1s) (figure
(1b), (2b) et (3b)).

Nous remarquons aussi sur ces trois figures et pour les deux processus (a) et (b) pour

lesquelles la direction du premier électron éjecté l?l est prise paralléle au vecteur moment de
transfert K , que la MDCS augmente quand ’angle entre les deux électrons éjectés augmente,
figure (1): k|| Ketk, Lk , figure (2): K | Rd b -10°, Bure ()
kI Ketk, || (=k).

Nous observons également que la double ionisation est plus probable pour des

énergies d’éjection égales et autour de 10eV dans le cas (figure 3) ou I?l I ket I?z I (—l?1 ) c’est-

a-dire que les directions d’éjection sont opposées. Cette situation disparait pour les deux
autres cas de diffusion ou les deux électrons sont éjectés dans des directions non opposées
(figure (1) et (2)), la MDCS est importante pour une €énergie d’éjection du premier électron
autour de 10eV et le deuxiéme autour de 15eV. Et pour tous les cas la MDCS décroit

rapidement avec les énergies d’éjection E; et E, des deux électrons.
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processus (a) g\
0.=3° |
0,=0, g \
0,=0,+90° =

/:

30

20 - & @4\
& 10 - Vs
2(8’}) 5
0
?\
processus (b) R
=
\am)

MDCS
Z /2

/

0,10
0,08
0,06
0,04

0,02

0,10
0,08
0,06
0,04

0,02

Figure 1 : la MDCS (e,3e) du lithium en fonction des énergies des deux électrons €jectés E; et

E, pour les deux cas de 1’état final de I’ion du lithium résiduel. (a) : Li**(ls), (b) : Li**(2s).

L’énergie de 1’électron incident est fixée a 2keV et I’angle de diffusion a 3.0°. Les

électrons sortants sont éjectés avec I—c*1 | K et l_c'2 _LI;] .

deux
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4
processus (a) &
0_=3° § :
e1=ek =
0,=0,+120°

@
e(
e,?

/

processus (b)

7/

i

MDCS (107 a.u.)

/

0,4

0,3

0,2

0,1

30

0,20

0,15

0,10

0,05

30

Figure 2 : identique a la figure 1 avec l;l | K et (l_c;,l;1 1=1207,
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processus (a)
0.=3°
0,=0,
0,=0,+180°

MDCS (a.u.)

30

15
@(GI? 10

processus (b)

MDCS (10 a.u.)

0,8

0,6

0,4

0,2

30

0,4

0,3

0,2

0,1

Figure 3 : identique a la figure 1 avec I_c'1 I Ket I_c’2 I (-1?1 55
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Sur la figures (4) nous avons tracé la variation de la MDCS (e,3¢) en fonction des

angles polaires &; et 6, des électrons éjectés qui parcourent I’intervalle [0°,360°] pour les
deux cas de I’état final de I’ion du lithium résiduel. (a) : Li**(ls), (b) : Li**(2s).L’énergie de
I’électron incident est fixée a 2keV, I’angle de diffusion 6 =3.0° et les deux €lectrons
sortants sont éjectés avec deux énergies égales E;=E,=15¢eV.
Tout d’abord, nous observons la symétrie o®(k,,k,)=0®(k,,k)qui est vérifiée, et que
qualitativement, nous avons le méme genre de structures que celles observées dans les
expériences de Dorn et al (2001) sur des cibles d'hélium, ou les deux électrons sont &jectes
plus facilement dans les directions faisant 130 degrés.

La similitude dans la structure des courbes pour les deux cas (4a) et (4b) indique que
les deux orbitales 1s et 2s réagissent de la méme maniere et bien que l'ionisation compléte de
la couche K soit beaucoup moins probable que 1'ionisation d'un électron 2s et d'un électron 1s,
les valeurs optimales pour les angles d'éjection sont tout a fait semblables. Ceci peut
également &tre observé sur la figure (5) qui représente les mémes variations que la figure 4
pour des valeurs inégales d'énergie d'éjection E;=5eV et E;=25¢eV.

Les deux figures (4) et (5) montrent aussi que 1’éjection des deux électrons est

impossible dés que 1’on s’approche des situations 8,=6, (zone interdite).
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- 0,12
processus (a) =
S N
E,=15eV e 0,09
= ©)
E =16eVv -S4
= o 0,06
6.=3.0 =
0,03
0 0
180 180 D
‘l, 240 10 @“%
) 300 300 >
360 360 &
0,0012
)
processus (b = Y 0.0009
6'.3
)
g N 0,0006
a
= Y 0,003
0

300 300
360 360

Figure 4 : la MDCS (e,3¢) du lithium en fonction des angles polaires 6; et & pour les deux
cas de 1’état final de I’ion du lithium résiduel. (a): Li**(ls), (b): Li**(2s). L’énergie de
’électron incident est fixée a 2keV et les deux électrons sortants sont éjectés avec deux
énergies égales E;=E,=15¢V et I’angle de diffusion 6, =3.0°.

94



processus (a)
E,=5eV

E,=25eV
=00

processus (b)

360 360

360 360
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/i

MDCS (a.u.)

0,12

0,09

0,06

0,03

MDCS (107 a.u.)

0,0012

0,0009

0,0006

0,0003

Figure 5 : identique a la figure 4 avec E;=5eV et E;=25¢V.
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Dans les réactions d'ionisation par impact d'électron, les mécanismes les plus
intéressants sont observés en étudiant la variation de la section efficace multiplement
différentielle en fonction de 'angle de diffusion.

Nos résultats particuliers sur les figures (6), (7), (8) et (9) de la MDCS en fonction de
’angle de diffusion seront commentés en utilisant I’équation de conservation de quantit¢ de

mouvement :

K=k -k =k +k,+§ (V-51)

La MDCS est représentée avec une énergie d’incidence fixée a 2keV et pour des énergies
d’¢éjection E; et E, égales a 15eV.

La premiére situation particuliere sur la figure (6) présente le cas ou
/;1 I Ket /;2 = (—l?1 ). La premiére observation est que le processus (a) est plus probable que le

processus (b) pour les petits angles de diffusion (le maximum est pour le processus (a) autour

de 6, =0.2°). Cela peut étre expliqué par le fait que 1’électron incident n’interagit avec les

deux électrons de la couche K qu’aux petits parameétres d’impact et donc il est diffusé avec un

grand angle. On observe également un deuxiéme maximum autour de 6, =4.5° pour le
processus (a) et autour de 6 =3.5° pour le processus (b), qui correspond a
I;I =Ket l?z =(—q), situation similaire au pic de Bethe dans le cas de I’ionisation simple
(e,2e).

Sur la figure (7) et pour le deuxieéme cas particulier correspondant a l:t: I Ket l;z LI;I
on observe aussi les deux maxima autour de 6, =4.5° pour le processus (a) et autour de
6, =3.5° pour le processus (b).

Finalement les deux derni¢res figures (8) et (9) représentent la variation de la MDCS

en fonction de I’angle de diffusion pour deux autres situations, l;l I l;, ,(l?z,l;,.) =120° (figure

=,

(8)) et l;] I (—IZ’ 1 /?2 J_(]_f) (figure 9), pour lesquelles le Kne pourra jamais étre égal a &

donc des situations défavorables.
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ol E=E,=15eV
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= processus (b)
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Figure 6 : la MDCS (e,3e) du lithium en fonction I’angle de diffusion 6, pour les deux cas de

1’état final de I’ion du lithium résiduel. (a) : Li**(Is), (b) : Li**(2s). L’énergie de I’électron
incident est fixée a 2keV et les deux électrons sortants sont éjectés avec deux énergies €gales

E=E;=15eV avec l;l I Izetlz2 = (—/_c'1 3.

97



MDCS(u.a)

MDCS(u.a)
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Figure 7 : identique a la figure 6 avec l_c'1 | K et 122 J_I;] .
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processus (a)
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Figure 8 : identique a la figure 6 avec l;; I l;, et (l_c;,l;,) =0
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Figure 9 : identique a la figure 6 avec lgl I (—-K)et 1?2 Bih e
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IV- Conclusion :

Dans ce chapitre, et avec 1’objectif de fournir un appui théorique aux expérimentateurs
pour 1’étude de la double ionisation de lithium atomique, nous avons présenté notre procédure
de calcul de la section efficace multiplement différentielle basée sur la description de quatre
¢électrons a 1’état initial et final.

Nous avons également présenté nos résultats de la variation de la section efficace sous
forme de comparaison entre les deux processus étudiés (a) et (b), et dans plusieurs situations
particuliéres que nous avons jugées intéressantes.

Nous avons présenté des figures en (3D) en fonction des énergies d’éjection qui font
apparaitre les domaines énergétiques pour lesquels le processus de la double ionisation est
probable.

Les figures représentant la variation de la MDCS en fonction de 1’angle de diffusion

nous ont permis de mettre en évidence les situations de diffusion les plus probables.
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Conclusion générale :

Ce travail a été consacré a 1’étude de certains effets de corrélation dans I’ionisation
dissociative (e,2e) de H, et la double ionisation (e,3e) de Li par impact d’électrons rapides.
Dans le premier chapitre, nous avons rappelé les notions théoriques de base pour I’étude des
deux processus, la simple et la double ionisation. Nous avons donné dans le repére du
laboratoire les expressions des sections efficaces qui sont reliées a la probabilité de transition

P, exprimée en fonction de la matrice de transition 7, .

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons étudié, tout d’abord, la structure moléculaire
diatomique pour montrer la séparabilité des mouvements électronique et nucléaire dans le
cadre de I’approximation de Born-Oppenheimer. Ensuite, nous avons déterminé par la

méthode variationnelle les fonctions d’onde électroniques décrivant les molécules H,et
Li, dans leur état fondamental 'S . et celles des ions moléculaires H; et Li; dans leur état

fondamental 22g et leur état excité °Z,. Enfin, nous avons exposé les fonctions d’onde

décrivant les électrons dans le continuum, notamment le modéle a deux centres coulombiens

(rec).

Pour vérifier la validité de nos fonctions d’onde électroniques, nous avons étudié dans
le chapitre III, dans le cadre de l’approximation de Born, et dans un premier temps,
I’ionisation simple non-dissociative de H, dans un cas coplanaire asymétrique. La notion de
charges effectives a été utilisée pour la description de I’électron éjecté ce qui permet de
simplifier le calcul de I’élément de matrice de transition. Un excellent accord a été obtenu
entre nos résultats théoriques de la section efficace triplement et quintuplement différentielle
et les mesures expérimentales de Chérid et al (1989). En I’absence de mesures expérimentales
sur 1’ionisation (e,2e) de la molécule Li,nous avons présenté les résultats théoriques
concernant la section efficace triplement et quintuplement différentielle dans un domaine
d’énergie de quelque keV et pour quelques situations favorables. Ces résultats seront utiles

pour les premiéres mesures expérimentales.

Dans le chapitre 4, et aprés 1’étude de ’ionisation dissociative de H, et de Li,en

procédant de la méme maniére que pour 1’ionisation non-dissociative, nous avons montré

qu’il est nécessaire de prendre en considération la corrélation gauche-droite pour décrire
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correctement la cible diatomique. L’apparition dans la variation de la section efficace
triplement différentielle d’un trou centré sur le pic de Bethe est un résultat remarquable

spécifique du processus de 1’ionisation-excitation.

La double ionisation du lithium atomique, par impact d’électron rapide, qui résulte de
la corrélation électronique, a été I’objet de 1’étude que nous avons présenté dans le cinquiéme

chapitre. Nous avons calculé la section efficace multiplement différentielle, dans le cadre de

1’approximation de Born, pour la production d’un état creux Li**(2s). Les résultats obtenus

sont comparés 4 ceux de la section efficace pour la production d’un état plein Li*"(1s). Nous

avons constaté que le processus de production de 1’ état fondamental de I’ion est plus probable
que celui conduisant 2 la production d’un état excité (creux), méme si leurs sections efficaces

ont un comportement semblable.
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Annexe A

Calcul de I’élément de matrice de transition T, de Dionisation (e,2e)
dissociative et non dissociative de H et de Li, (Chapitre 111 et IV):

Dans cette annexe, nous allons écrire sous forme d’intégrale de base 1’élément de
matrice de transition 7, de H, et de Li, qui s’exprime en fonction du terme direct f (voir

chapitre III):

. 23 3
Ti0nop) =5l@F-g-nf +3le-nf =2/  @&D
le terme direct s’écrit (expression II1-26) :

AP Rl o n e

f T 27[2 <\Pion (FZ)Ze(ke’rI)| KZ
il AR 2By e
iKR/2 iKR/2 N

= ){7(7+(K2+a2)+(K2+72)2 ‘\Pabh)(rprz)>

(A-2)

avec :

3
> ‘Pﬁ)ﬁj‘ = Z o =c e e dle e jio g S oG]

i=1

ik, .7

e e SRS i
> Ze(ke’rl)zmz(ke9na)l(ke’r]b) (A-4)

2(k,.7) =T (1-ia)e ™" F(ia,1,-i(k5, +kF,))
3 6
» W oER=3 A0 (A-5)
J=1

ch (1, 2) = (e_ﬁlrla E e_ﬂl’]b )(e‘ﬁlrz,, T e_ﬁlrzb )

CDz (1, 2) = (e‘ﬁma + e_ﬂlrlb )(e_ﬂzrz,, -+ e—ﬁzm ) St (e_ﬁZrln e e—ﬂzth )(e—ﬂ,rz(, + e_/Berb )

q)3 (l, 2) = (e_ﬁl"m + eAﬂlrlh )(VZae"ﬂzrz” - ere_ﬂZrzh ) 4 (’,.lae—ﬂz”la o rlbe‘ﬂz’u» )(e—ﬂlrza - e~/5’1r2,, )
®4 (1, 2) = (e_ﬁZrla o e_ﬂzrlb )(e_ﬂz’}a 7 e_ﬁZrZh )

(Ds (1, 2) = (e"ﬁzﬁa + e‘ﬁz’lh )(l”zae_ﬂlrza + }’zbe_ﬂzrzb ) + (rlae—ﬂz’la e rlbe‘ﬁz’w )(e—ﬂzr“ 5 e‘ﬁZ’“ )

D=l e " ine i e T e )
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I- L’ionisation non-dissociative de H, :

Sous forme d’intégrale le terme direct f/'s’écrit dans le cas de H, :

1 = R s
=—— _ |drdr,(-2cos(—)+e" 1 +e" )Y é (F
sz 2”2(27[)3/2K2 _[ 1 2( ( 2 ) ) ton( 2) (A-6)
el R
on 1’écrit sous la forme suivante :
1
Ju, =m[f1 L+ Tl (A-7)
fi» f, et f, sont donnés par:
fi=-2 cos(K'R) %
2
{UR A+ IR, 4, + IR, 4,) [ 1+ &) (7)1 (K, oy
+(IR A, + IR, A, + IR A) [ ™ (77« +&7P%) 1 (k,,7,) 1" (K, 7, )b, (A-8)

+ (IR A, + IR, A, + IR Ay) [ (1 7P + 1,770 ) 1 (k, 7 ) (K, 7y ) )

fo ={ (R A+ IR, 4y + IR A) [ (e P (i 7 ) 1 (Ko )
+(IR A, + IR, A, + IR A) [ "¢ (P 4 &P )y (B, 7., ) 1 (K, 7y ),

(A-9)
+(IR A, + IRy A, + IR Ay) [ %R (1 070 4,7 (B, 7, 1 (B )
£ = {84+ 18,4, + 18, 4) [ P 4780y (R, 7, ) (R, )
(IS, Ay + IS, 4, + IS, A4)) [ (7 + &)y (k7o) 1 (K, 7, ) =

+ (IS, 4, + IS, 4, + IS, 4q) [e ™ (e + 1) i (ko) 1 (R, 7, )}

posons comme intégrales de base :
Ak, n,m,a, B) = feiﬁra”e_“’" e By (A-11)
B(n,m,a, )= I(ra”e_‘"“ +rle” ) (rme e + rb’”e_ﬂ'b )dr (A-12)
C,(k,0)= [r'e™ e dr (A-13)

Les intégrales IR, et IS; peuvent s’écrire en fonction de ces intégrales de base en utilisant les

expressions suivantes (voir schéma (2) chapitre III) :
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(A-14)
On obtient :
IR =¢.B(0.0,0,, 8 )+ c,B(0,0,a,, B )+c.B(,0,&,, 5 ) (A-15)
IR, = ¢, B(0,0,a,, B,)+¢,B(0,0,e,, 5,) +¢,B(1,.0,a,, B,) (A-16)
IR, =¢B(0,La, B+ B0 La, B)+c.B(LLa,. 5, ) (A-17)

IS =¢c {2 cos(%)Co (K,a, + B,)+ A(K,0,0,e,, B)+ A(K,0,0, ﬂl,al)}

— e

+c, 2cos(%)c0 (K,a, + B) + A(K,0,0,a,, B) + A(K,0,0, ﬂl,az)} (A-18)

&

w

e 2cos<%clu<,az+ﬁ1>+A<K,1,o,a2,ﬂ1>+A(z‘é,o,l,ﬂ,,a»}

IS. ¢ 2cos(-1525)co(1<,ozl + B,)+ A(K,0,0,a,, B<ns1:XMLFault xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat"><ns1:faultstring xmlns:ns1="http://cxf.apache.org/bindings/xformat">java.lang.OutOfMemoryError: Java heap space</ns1:faultstring></ns1:XMLFault>