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INTRODUCTION

La double ionisation des atomes par impact électronique a connu un tres grand intérét ces
derniéres années. Les premiéres expériences (e,3¢) réalisées en 1989 par Lahmam-Bennani
et col.[I] ont montré que l'on dispose maintenant d'un outil performant qui permet de mettre
en évidence la corrélation électronique et de connaitre les détails du mécanisme de double
ionisation. Ces expériences (e,3€), réalisées sur l'argon puis sur le krypton[2’3], consistent a
détecter en coincidence les deux électrons éjectés et I'électron diffuse. Ces événements de
triple coincidence sont évidement trés faibles et il est maintenant urgent de construire un
modéle théorique afin de pouvoir guider les expérimentateurs dans leurs choix
expérimentaux. Les premiéres études théoriques ont été réalisées par Byron et Joachain[4]
en 1967, Smirnov et col.[s] et Neudatchin et col.[6] en 1979. Mais ce sont les récents
travaux de Dal Cappello et col.[7’8] et Joulakian et col.[9] qui ont montré pour la premiére

fois l'importance d'une bonne description du double continuum.

La connaissance des effets de corrélations contenus dans la dynamique des électrons qui
s'échappent de la cible aprés la collision constitue un défi permanent en physique atomique
et moléculaire. L'étude de la double ionisation par impact électronique est trés intéressante
car l'éjection simultanée des deux électrons est interdite quand on applique le modele des
particules indépendantes et dépend donc fortement de la corrélation électron-électron. Dans
ce travail, seule la double ionisation des gaz rares par impact électronique est envisagé, mais
le développement théorique utilisé ici peut s'étendre a d'autres cas, en particulier a celui de
la double photoionisation et a la double ionisation par impact d'ions chargés.

Expérimentalement la double ionisation est un phénoméne moins probable que la simple
2+
des sections efficaces de la double & la simple ionisation est

ionisation. Le rapport —
c

autour de 0.5% pour I'atome de I'hélium quand I'énergie de la particule incidente est de 5
keV. Ce rapport augmente ( par un facteur de 10 ) quand l'argon ou le krypton est utilisé
comme cible au lieu de l'atome d'hélium[w]. La premiére investigation expérimentale
déterminait ce rapport[w"n] en fonction de l'énergie incidente. La section efficace

partiellement différentielle fut donc étudiéel! !4l

Dans le type d'expérience réalisé par Lahmam-Bennani sur la mesure des sections efficaces
différentielles de double ionisation de I'argon et du krypton, les trois €électrons sont détectés
en coincidence en direction et en énergie (un électron diffusé et les deux €électrons éjectés ),



ou plus simplement deux électrons qui sont détectés en coincidence; on parle d'expériences
(e,(3-1)e). Le type d'expérience ( e,3¢) est le meilleur moyen pour étudier les processus de
double ionisation. Malheureusement la faible énergie de résolution actuelle ne permet pas de

distinguer les différents états de l'ion.

Plusieurs hypothéses ont été émises pour expliquer les mécanismes de la double ionisation.
Le premier mécanisme est le Shake-off ( S.0 ) considéré par Byron et Joachain[4] (1967) et
Tweed[IS] en 1973. L'électron incident interagit avec la cible et éjecte un électron, le second
glectron quitte la cible a cause de changement du potentiel effectif. Carlson et Krause[m] ont
proposé deux autres mécanismes dans le cas d'un impact électronique (ou photonique).
Dans un premier cas la particule incidente interagit successivement avec les deux €lectrons
de la cible et les éjecte un par un, c'est le mécanisme Two-step 2 (TS2). Dans un second cas
la particule incidente éjecte un €lectron, qui & son tour entre en collision avec un deuxiéme
électron de la cible et I'éjecte, clest le mécanisme TS1. Ces deux mécanismes contribuent
d'une fagon appréciable pour des énergies incidentes inférieures & 1 keV[”’ls]. Lorsque le
projectile est trés rapide (5 keV ), celui-ci est décrit par une onde plane, et les deux

mécanismes TS1 et TS2 seront négligés.

Ce travail constitue un prolongement des travaux de Dal Cappello. Le modéle que nous
avons construit inclue la corrélation dans I'état initial ( les différents états de l'ion sont 3p,
1S, !D ) et la corrélation dans I'état final en utilisant le modéle de Brauner-Briggs-Klar
approxime’[lg’zo] ( B.B.K ). Le point essentiel de ce travail est de confronter notre modele
basé sur le formalisme B.B.K 4 toutes les expériences (e,3€) existant a ce jour (a I'exception

des expériences trés récentes ou l'effet Auger est prédominant ).



A - GENERALITES:

Cette partie constitue un rappel des notions élémentaires de théorie des collisions appliquée
au probléme étudié dans cette thése: La double ionisation par impact électronique. Pour cela
il nous faut envisager les aspects théoriques d'une collision a deux corps ( un électron

projecile et un atome cible ).

Dans une description temporelle le processus du choc fait intervenir successivement une
premiére phase ou les deux corps sont isolés, puis une deuxiéme phase ou s'établit une
interaction 4 laquelle succéde la phase finale.

Supposons donc que deux particules complexes ou non, A et X entrent en collision. En
général trois sortes d'effets peuvent étre observés

a - Les particules sont simplement déviées sans changement de leur état quantique interne

respectif

A+X—>A+X (A-1)

C'est la diffusion élastique.

b- Elles sont déviées avec modification de leur état quantique interne ( ce changement peut
étre un simple renversement de spin ou une ionisation dans notre cas ); elles émergent par
exemple dans les états A' et X' respectivement

A+X > A +X (A-2)

C'est la diffusion inélastique.

¢ - les particules A et X échangent au cours de la collision un certain nombre de particules
élémentaires qui les composent ou, plus généralement le systéme ( A+X) se scinde en deux
particules différentes ou plus:

A+X —>B+Y (A-3)



C'est une collision de réarrangement.

Le processus collision qu'on se propose d'étudier est un processus d'ionisation directe par
impact électronique de couches externes de cibles atomiques ou moléculaires considérées
comme immobiles. Ce processus est représenté symboliquement par I'équation suivante:

& + A DA + & + ¢ + § (A-4)

K,.E, K

E,E_E, E, sont respectivement les énergies cinétiques de I'électron incident, diffusé et
éjectés.

Les quantités de mouvements de I'électron incident, diffusé et éjectés sont notées
respectivement. K, K, K et K,

La conservation de I'énergie et de la quantité de mouvement nous donnent les deux relations

suivantes:
E,=E.,+E,+E,+E}* (A-5)
ko=K,+K,+K, +§ (A-6)

Ou E;+ est I'énergie de la double ionisation et  est la quantité de mouvement de recul de
lion résiduel. Ces processus de collision sont également caractérisés par le transfert
d'impulsion ( ou de quantité de mouvement ):

K=K,-K (A-7)

Bien que le but de ce travail soit 'étude de la double ionisation il est intéressant d'évoquer
rapidement les collisions de type (e,2€). Ces collisions sont en fait des collisions de simple
jonisation ou I'électron diffusé et l'électron éjectés sont détectés en coincidence. Les
premiéres expériences (e,2¢) ont été réalisées dés 1969, simultanément et indépendamment
par Amaldi et col.[ZI], et, Ehrhardt et col.l?2]. Les premiers auteurs utilisent pour cible un
film de carbone et mirent en évidence la possibilité de déterminer la densité d'impulsion



électronique p (p) de la cible. Ehrhardt et ses collaborateurs réalisérent ces expériences sur
une cible d'hélium et observérent une structure en double lobe dans la répartition spatiale
des électrons éjectés. Depuis[23’24], ces expériences (e,2e) ont été développées par de
nombreux groupes et étendues a une grande variété de cibles atomiques et moléculaires.

Ce travail constitue en quelques sorte une suite aux collisions (e,2e) puisqu'il se réfeére aux
expériences (e,3¢): l'électron diffusé et les deux électrons éjectés sont détectés en

coincidence.

Sur le plan théorique, la description du processus de collisions par impact électronique
dépend en général des énergies mises en jeu durant la collision, mais aussi de la grandeur du
transfert d'impulsion K  la cible. La difficulté de résoudre qu'approximativement I'‘équation
de Schrodinger d'un systéme & N corps, conduit & des solutions approchées basées sur des
approximations physiques. C'est le cas du processus qui nous intéresse particuliérement ici:
celui de la double ionisation directe par impact électronique qui exige un traitement

théorique spécifique.

L'étude théorique de l'ionisation d'un atome ou d'une molécule n'est qu'un cas particulier du
probléme général de I'évaluation de la section efficace de transition d'un état initial a un état

final d'un systéme sous l'action d'une perturbation.

Dans le cas de Ionisation il s'agit de la transition d'un ou plusieurs électrons de leur état
initial, défini par son énergie et éventuellement un ensemble de nombres quantiques, a un
état final du continuum également défini par son énergie. Le transfert d'énergie s'opérant
pendant l'interaction correspond 4 la perte d'énergie subie par I'électron incident au cours du

choc.

1 - Les corrélations électroniques:

Les corrélations inter-électroniques vont jouer un role trés important dans les processus de
double ionisation et pour cette raison il est nécessaire de les définir de maniére précise.

Le type de corrélation qui intervient de la maniére la plus fondamentale dans les collisions
qui nous interessent est celle qui existe entre les électrons de l'atome cible. C'est ce qu'on
peut appeler la corrélation structurelle. Il s'agit des interactions coulombiennes entre les

’ - ’ . 1 . . .
électrons de I'atome, exprimées par des potentiels de la forme —, qui rendent impossible la
T.
Yy



détermination exacte de I'équation de Schrédinger pour tout atome possédant au moins
deux électrons. La structure de ces atomes ne peut donc étre décrite que par des
approximations, et I'étude de la corrélation structurelle consiste & produire des solutions

’ . 1
approchées qui prennent en compte ces termes —.
T,

i

Une fonction d'onde effectivement non corrélée se limiterait dans le cas de I'hélium a un
produit de deux fonctions radiales 1s et de la fonction de spin. On peut ainsi définir I'énergie
de corrélation ( structurelle ) comme étant la différence entre I'énergie de I'état fondamental
d'un atome ( ou d'une molécule ) calculée avec une fonction d'onde dite "corrélée” et
I'énergie calculée avec une fonction de type Hartree-Fock. Ce critére de I'énergie de
corrélation ne juge évidement que trés partiellement de la qualité globale d'une fonction
d'onde. Les expériences (e, 2¢ ) ont montré que deux fonctions d'ondes de méme qualité au
regard de ce critére donnaient des sections efficaces différentielles trés différentes. Les
expériences (e,3¢) devraient accroitre de fagon considérable la sensibilité a la qualité de la

fonction d'onde utilisée.

Le deuxiéme aspect sous lequel interviennent des corrélations inter-électroniques est
directement lié a la collision proprement dite et concerne les interactions entre les électrons
libres d'une part, et ces électrons et le centre atomique d'autre part. Avant la collision, il
s'agit des interactions entre I'électron incident et I'atome, les effets en étant une polarisation
de celui-ci et une distorsion de I'état de I'électron incident qui n'est plus une onde plane. A
haute énergie ces effets sont cependant négligeables, beaucoup plus importantes sont les
conséquences des interactions aprés la collision, la répulsion coulombienne des électrons
émergeant de I'atome et de l'action de lion résiduel sur ces électrons. La premiere sera
surtout présente dans la double ionisation. En effet lors d'une ionisation produite par un
électron incident rapide, on retrouve également aprés la collision un électron rapide que I'on
peut designer comme l'électron incident ayant été diffusé, les termes d'échanges avec les
électrons lents étant trés faibles, par conséquent ce n'est que dans la double ionisation que
l'effet de la répulsion coulombienne entre les deux électrons éjectés lents sera important. La
répulsion entre I'électron rapide diffusé et les électrons lents est négligeable. L'action de I'ion
résiduel sur ces électrons est également plus importante dans les processus de double
ionisation que dans les processus de simple ionisation, la charge de I'ion étant doublée.

On emploie souvent le terme de corrélations dans I'état initial ( respectivement dans I'état
final ) pour designer la corrélation structurelle présenté avant la collision ( respectivement
apreés la collision ). La description de I'état final tenant compte de cette corrélation s'avére



en fait avoir une influence trés forte sur I'amplitude des sections efficaces calculées, surtout

pour les sections efficaces différentielles en angle et en énergie.

2 - Eléments théoriques

11 s'agit d'une description théorique de la collision a haute énergie entre un électron incident
et un atome cible. Trois phases sont donc a envisager:

a - Phase initiale:

On considére qu'on a deux sous-systéme isolés et chacun d'eux vérifie I'équation de

Schrodinger séparément:
Howo = EoWo (2-1a)
Hyy, = Ew, (2-2a)

Ho et H; sont les hamiltoniens, Eqet E, sont les énergies et wqet y, sont les fonctions

propres des deux sous-systémes respectivement le projectile et I'atome cible.

__1 iReh .
\uo—(zn)% 8o€ (2-3a)
W, = 1 geke (2-4a)
1 (21!)% 1

Le mouvement de chacun des deux sous-systémes est caractérisé par l'onde plane
normalisée. gjet g, représentent les fonctions qui décrivent I'aspect interne des deux sous -
systémes (spin, structure électronique etc.... ).

La fonction d'onde décrivant le systéme entier a I'état initial est le produit des deux
fonctions d'ondes données par les équations ( 2-3a ) et ( 2-4a ).



= 1 iR oo @ikl -
Wi = (27'5)3 gogle € ( 2 Sa )

(Ho +H))¥, =KY¥, = (E, +E,) = EY¥, (2-6a)

L'état du systéme ( électron + cible ) est décrit 4 tout instant par la fonction d'onde @(t)

obéissant & I'équation de Schrodinger dépendant du temps:

ih%tQ —KO() (2-72)

La résolution de cette équation différentielle du premier ordre est relativement simple et
conduit a:
-iKt

=) ‘
O(t)=e * VY, (2-82)

1
b - Phase d'interaction:

On a I'hamiltonien K = H, + H, et 'énergie potentielle d'interaction H= K+ V. Pour trouver

les fonctions d'ondes on doit résoudre I'équation suivante:

ih%ﬂl - HY¥(t) (2-1b)
e[—n(mo)l-l
Y(t)= ¥ (-to) (2-2b)

a I'état —t, le systéme était caractérisé par d)(—to) donc la fonction d'onde pendant la phase

d'interaction s'écrit:

W(t) = T (e 70 (2-3b)

qu'on peut écrire sous la forme:



-lt
() =¥ )u(0,-1) %) (2:4b)
U est l'opérateur évolution qui se traduit par I'expression suivante:

U(t,—to) =1- fgt'U(t, t)v(t) (2-5b)

l'équation ci-dessus nous conduit a:

P(t) = {3 (2-6b)
Ou = U(0,~t,)¥, = % —% [ atu(o,e)V(e)¥, (2-7b)
r*=V¥- 'lii j" gt'e(i—;H)V(t')e(%K)‘I’i (2-8b))

On peut faire tendre —t, vers —co pour une portée finie deV(t), ceci revient ] ; 1a
définition de la solution I"*(in) généralisant la solution I'*:

r(in) = %, § [ v (290)

n)="¥, ——;i-fgt'e[%‘“"*““’]v(t')\ﬂ | (2-10b)
finalement:

I*(in) =¥ +(E; -H+in)" V¥, (2-11b)



(E, —H+i11)—I représente la fonction de Green pour hamiltonien H, l'introduction de m
étant physiquement équivalente a une représentation de comportement des paquets d'ondes

associés au systéme.
C - Phase finale:

Dans cette phase et avec une étude similaire a celle réalisée précédemment on trouve une
expression analogue a celle trouvée dans la phase initiale, il suffit de changer ‘¥; par Y.

o (t)= e(_Ti"‘)\Pf (2-1c)

On introduit les matrices S et T souvent appelées matrices d'Heisenberg et de diffusion et
qui servent & coupler les états initiaux aux états finaux. Soit ¥ une fonction d'onde

indépendante de temps telle que:

s 1 . 1 _ .\l ] _

% = iy W (i) = lim{1 + (B, - Hin) "V ) ¥ (2-20)
e . s 1 1 1 1 .

En utilisant la formule de décomposition 2B = E(B—A)X la fonction de Green pour

'hamiltonien H devient:

1 1 1

ECHm - E-KemO VESH W (2-3¢)
Do @ = +(E; ~K+in)"(V + V(B - H+in) v)¥, (2-4¢)
¥+ =¥ +(E; -K+in) T¥, (2-5¢)

Nous pouvons donner une définition formelle de T tel que:

10



T=V+V(E-H+in)"V (2-6¢)

Dans cette définition de T, E; joue le rdle d'un simple paramétre. En pratique T n'intervient
le plus souvent que par des €léments de matrices entre ondes libres d'énergie E, et plus
particuliérement entre ondes planes d'énergie E, notons que certaines propriétés de la
matrice T découlent directement des propriétés caractéristiques de I'hamiltonien H qui
gouverne la collision. On définit un autre opérateur S comme étant:

S = U(t,~to) ¥, (2-7¢)

ity o (l( - -))
sw-di [y [eSmmucnnn) G
f 1

L'opérateur S est appelé matrice de diffusion, ou simplement matrice S; il a été introduit par
Heisenberg. Cette matrice est caractéristique des collisions d'énergie E et ses éléments sont
définis comme ceux de T entre états d'énergie E. Finalement:

(% | S|®) =8(F,i) - 2m 8(E; - E)(¥:| T|'¥:) (2-9¢)

Ceci constitue la relation qui lie les matrices de transitions S et T, la fonction de dirac
5(E, - E,) assure la conservation de I'énergie.

3 - Section efficace

Contrairement & ce qui est connu dans la théorie de I'électron libre, lionisation est un
processus inélastique, il n'existe pas de relation univoque entre I'énergie et l'angle d'éjection
de I'électron ; il existe toutefois une corrélation entre ces deux quantités, en effet pour une
valeur donnée de I'énergie d'éjection I'angle d'éjection peut prendre les valeurs entre 00 et
1800 , mais chacune de ces valeurs est pondérée par une probabilité qui dépend de I'énergie
d'éjection considérée.

11



Dans certains cas, il est possible d'associer & chaque valeur de I'énergie d'éjection une valeur
de l'angle d'éjection la plus probable, qui peut étre approximativement déduite des lois de
conservation de 'énergie et de l'impulsion. En fait, le processus de collision est caractérisé
par la section efficace. La section efficace est le rapport du nombre de particules diffusées
par unité de temps, d'angle solide aux flux de particules incidentes traversant l'unité de
surface de la cible, c'est une grandeur homogéne a une surface.

Pour définir sans ambiguité une section efficace se rapportant a une collision, il est
important de bien préciser les conditions initiales de la collision, c'est-a-dire les états
quantiques et les vitesses des deux particules. Dans les conditions d'expérimentations, I'une
des vitesses est nulle, celle de I'atome cible par exemple, ceci revient 2 bombarder une cible
pratiquement au repos avec un faisceau d'électron, on peut relier les sections efficaces dans
le systéme de laboratoire aux sections efficaces dans le systéme du centre de masse.

a - Section efficace totale

Compte tenu des relations précédentes la probabilité de trouver le systeme dans l'état ¥,

est:

Po(t) =|(%rlsl%) (3-1a)

Cett quantité tend vers la constante P; pour t trés grand, et en utilisant la relation ( 2-9¢ )

reliant S et T on aboutit a:

P, =4n 2|(\11|T|\Pi)|’5 (E,-E,) (3-2a)

Le flux de la particule incidente est définie comme étant égal a:

[ v _
F=] (21:)’j @n) (3-32)
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La section efficace totale relative a une transition s'écrit:

01 =20t = BT (g, - B |(WTIR) (3-42)

hk , . . . g . .
v=—2 représente la vitesse de I'¢lectron incident et p la masse réduite du systeme, qui
18

correspond approximativement a la masse de I'dlectron incident, la conservation de
I'impulsion est automatiquement satisfaite lorsque la masse de noyau est trés grande devant
celle de I'électron. 11 est important de noter que la section efficace de diffusion est définie
pour une transition entre deux états non dégénérés notamment en orientation de la particule
diffusé, on aura alors:

Oisf = 2,?2:]( m J'dk S\E i)K\PfITIlPi>|2 _(3-5a)

b - Section efficace différentielle:

Elle est associé a la probabilité de trouver des particules d'impulsions k, diffusées sous un
angle solide dQ, et compte tenu de dk, = k?dk,dQ, la section efficace différentielle par

unité d'angle solide de la particule diffusée s'écrit:

2 2 2
dg.;f ( n) m j kdk,5(E, —E,)|(:ITI¥;) (3-1b)
dos - ek “'kfdksl(‘l’f|Tl‘I’i>|25(E22L—l(zi+s, —so) (32b)

Ici &,,€, représentent respectivement I'énergie totale de la cible dans I'état initial et final,
k2 k2 e e gy .. .
= e sont les énergies cinétiques de I'électron incident avant et aprés choc autrement dit

de l'électron incident et de l'électron diffusé. Un autre résultat découle de la formule

13



précédente:la section efficace doublement différentielle en angle et en énergie de la particule
diffusée qui est associée 4 la perte d'énergie.

o2, = Z2L s (e, - )| T ) (3-3b)

On a vu précédemment que les états finaux sont dégénérés par rapport & l'orientation des
directions de la particule diffusée, mais aussi dégénérés par rapport a l'orientation des
directions de la particule éjectée, la section efficace doublement différentielle devient alors:

o = (2’;,)zkmk [[8(Ee - Bk (|| (3-4b)

A ce résultat correspond une section efficace triplement différentielle et quadruplement

différentielle:

doie  _ QRYmK, (g 5(E, — )% [T %)
_ 1 i : (3-5b)
dSLd(kzg)de 2k, Jl ' |< ' l >'
| 2m)*mkk
do __Cfmosepjwmu) e
d0.4(3)dQd()

4 - Approximation de Born

Le calcul des sections efficaces différentielles de diffusion peut s'effectuer soit & partir de la
définition de l'opérateur de transition T soit & partir du théoréme optique, dans les deux cas
ce calcul présente un certains nombre de difficultés que I'on évite par un traitement de type
perturbation.
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Dans I'approximation de Born I'électron incident d'une part et I'atome cible d'autre part sont
traités comme deux sous-systémes indépendants avant et aprés la collision. Cette séparation
a été bien justifiée a haute énergie[ZS’2 6] parce que l'interaction de I'électron incident et de
I'électron cible est soudaine. De plus aprés la collision on trouve un électron rapide
pratiquement insensible au potentiel produit par les autres partenaires de la collision. Pour
les potentiels coulombiens cette approximation consiste finalement a considérer la vitesse de
I'électron incident grande comparée a celles des électrons de la cible qui subissent le choc,
ces derniers pouvant étre considérés comme immobiles pendant lintervalle de temps
nécessaire a la traversée de la cible. La collision est donc considérée comme un probléme
stationnaire ol chaque sous-systéme passe de l'un de ses états propres a un autre.

La présence de l'hamiltonien H rend difficile le calcul des éléments de matrice. La
formulation de Born(?") conduit 4 un développement de T qui contient évidement V:

T=V+VG°’V+VG°VG°V+.... (4-1)

V est l'énergie potentielle d'interaction entre les deux sous-systémes qui pourra étre
considérée comme une perturbation i haute énergie. G° étant l'opérateur de Green.
La premiére approximation de Born consiste a ne retenir que le premier terme de ce

développement.

e ([Z < 1
T=V=- Z_ -
4neo(r »=1]_—[r-rp] (4-2)

Z désigne le numéro atomique, r est la distance électron - noyau, T -1, étant la distance

électron - électron.
Compte tenu de cette premiére approximation de Born la section efficace quadruplement

différentielle s'écrit sous la forme:

0% = 274 kﬁ_lfa(Ef -E )%V ®)f (4-3)
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Comme I'énergie d'impact E, est trés grande, I'€lectron incident et I'électron diffusé de haute

énergie seront décrit par des ondes planes:

¥, = (—271)7@(;» (ikoT) @; (cible ) (4-4)
¥, = (2;)% exp (ik,7) @, (ion, k) (4-5)

@, ( cible ) et ¢ (ion, El ) représentent les fonctions d'ondes antisymétriques décrivant
I'état de la cible avant et aprés collision dans la région asymptotique, loin du potentiel V.

Si on utilise la transformation de Bethelzs] ( un calcul détaillé sera donné par la suite ) la
section efficace différentielle devient:

g

Le calcul de cette expression ne pose pas de probléme lorsque les expressions des fonctions
d'ondes des états initial et final sont explicitement connues, les effets relativistes, qui se

2
o* = Ky 8(E, -E;)

kK* (4-6)
0

N
Z - exp(ikt)
j=1

. . ’ ’ ’ . ’ 4 .
manifestent aux vitesses élevées des électrons seront négligés. Le terme VG est la section

efficace de Rutherford rendant compte de la diffusion d'un électron par un électron libre et
initialement au repos, la prise en compte d'échanges éventuels entre électron diffusé -
électron éjecté pourrait consister en lutilisation de la formule de Mott[2 % en place de celle
de Rutherford. Les termes d'ordres supérieurs du développement de Born s'écrivent sans
difficulté 4 partir de I'expression de T, si on prend le second terme par exemple:

T=VG,V (4-7)

On voit bien que ce terme montre les effets successifs d'interactions potentielles V. .
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5 - Force d'oscillateur généralisée

Le concept de force d'oscillateur permet d'expliquer I'intensité des raies des spectres
d'absorption d'un systéme atomique. Il caractérise les transitions dipolaires observables entre

deux étatsiet f

|

)

J

2
fie= zhrzn(E(f)"E?) <le lPi> (5-1)

i
=1

cette quantité vérifie la relation de Reiche-Thomas—Kuhn[m_n]

(X Jor=N - (52)

ot la sommation est étendue & tous les états de spectre discret et continu. En physique
atomique, il arrive souvent de remplacer les éléments de matrice de transition (‘I‘HVl‘H)

décrivant la dynamique de la collision par un facteur légeérement différent qui est la force
d'oscillateur généralisée introduite initialement par Bethelzg]:

e

et qui vérifie la régle de somme de Bethe dont Bohr[33] avait soupgonné l'existence dés

F,

i»f

2m
= h—zlz;(E? -E))

N -
> exp(ikt; )
j=1

1913 en se basant sur des arguments classiques:dans une collision rapide invoquant un
systéme a N particules, I'énergie absorbée par le systéme est la méme que celle absorbée par
N particules libres; Bohr a alors supposé que ceci devrait rester vrai comme moyenne
statistique dans un systéme quantique et sa validité est liée a la premiére approximation de
Bormn.
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[>f |Ba=N (5-4)

La régle de somme de Bethe est une généralisation de celle de Reiche - Thomas - Kuhn, qui
correspond a la limite K—0. Elle est utilisée pour mettre sur une échelle absolue des
spectres expérimentaux. Toutefois cette régle de somme de Bethe n'est valable que si:

- les effets d'échange électronique sont négligeables, mais des conditions expérimentales
peuvent étre choisies de maniére a garder trés petite la correction d'échange.

- La sommation en ( 6 - 3 ) est effectuée a transfert d'impulsion K constant.

Pour les transitions vers les états excités du continuum, la perte d'énergie n'est plus
quantifiée, mais peut prendre continiment toutes les valeurs supérieurs au premier seuil
d'ionisation, il est plus commode de définir la densité de force généralisée par unité

d'intervalle de perte d'énergie AE:

2

(E9-E0-AE)  (5-5)

Zexp(lkr ) | >

(¥);

la fonction de Dirac & assure la conservation d'énergie. Dans le cadre de la premiere

approximation de Born, il est important de noter que la section efficace doublement

différentielle (4-4 b ) est proportionnelle & H%%:

G =[Z] Jre (e -0

do i =(21t)4mk, Z S(Ef—E-)(‘PAVI‘F)Z (56)
do ki dF
( )& 2(R0 _ RO (5-7
de( 5 kK2 2m?(E? — E?) dAE )
Ei =E?+’122:(nz
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21,2
Ef=E,9+hz:;’ (5-8)

_ k3 __iili
T 2m  2m

AE

_ 4 n80h2
7 me?

est le rayon de Bohr qui est égale a 1 ( en unité atomique ), la relation

précédente (5-7) s'écrit donc:

do K2 k.  do dF
- 'R 5-9
dn,d(%i) 2(ER-E?) ko (40 )% dAE (5-9)

(%%)R = % est la section efficace de Rutherford. La relation ( 5-9 ) ne tient compte ni des
interactions d'échanges, dues  I'indiscernabilité entre I'¢lectron incident et I'électron cible ni
des effets relativistes, la formule relativiste donnant la section efficace de diffusion
inélastique a été donné par Bethe[34] pour des transferts d'impulsions K)1.u.a, une analyse
détaillée des effets relativistes sur linteraction d'échange & été faite par Moller[35]; Bonham
et Tavard[36] ont montré que dans le cas ou les effets relativistes et d'échange restaient

faibles, la force d'oscillateur généralisée pouvait s'écrire:

2 2

dF _E kk (k _EAcz) 1 _do (5-10)

dAE K? k k fi-p? / FX' dQdAE )
«1_gV! BA: o 40

ou F*! représente la correction d'échange relativiste. Les forces d'oscillateurs généralisées

possédent certains propriétés intéressantes comme l'avaient montré certains

[37,3839] .
s

iexp(iﬁ'r'j)

auteurs

AE) A+l 2
2

S(k,k)=—2,—;23[z | ](—k— 5(E - AE) (5-11)
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Avec E=E? —E’, ainsi S (-1, K ) est relié directement 2 la section efficace différentielle

d'ordre 1.

2y 2
do 4k, S(—l,K)hK
2m

5-12
dQ, k,K* (5-12)

6 - Mécanismes réactionnels

Le travail de Lahmam-Bennani et col[40] était motivé par plusieurs questions concernant la
dynamique de processus de la double ionisation:

a - Comment l'énergie est répartie entre les deux électrons éjectés ?

b - Quelle est la distribution angulaire des électrons éjectés ?

¢ - Quel est le processus principal responsable de la double ionisation ?

d - Comment varie la distribution angulaire et I'énergie avec le transfert impulsionnel ?

La modeste énergie de résolution actuelle ne permet pas de distinguer les différents états
finaux de l'ion. Les résultats obtenus sur le krypton ( par Duguet et col.[3] (1991 ) ) ne
montrent aucune structure typée de la distribution angulaire des sections efficaces
quintuplement différentielles. En particulier la direction du transfert d'impulsion K ne
constitue plus une direction préférentielle pour I'¢jection d'un électron, contrairement a ce

qui se passe pour une ionisation simple.

Plusieurs hypothéses sont proposées pour expliquer les mécanismes de la double ionisation.
Dans les premiers calculs de Tweed[lsl, Byron et Joachain[4] I'électron ou photon projectile
interagit avec et éjecte seulement un des électrons de I'atome cible, le second €électron quitte
I'atome a cause du changement de potentiel effectif. Ce processus de premier ordre est
similaire au modéle " Shake-off o[ o les réarrangements de la cible intervenant aprés
éjection du premier électron sont responsables de I'éjection de second électron.
L'hamiltonien atomique se transforme en hamiltonien ionique, et I'état de I'électron n'est plus
un état propre, mais une superposition cohérente d'état ionique et il y a donc une probabilité
de transition non - nulle de l'électron vers chacun de ces états, y compris ceux du
continuum. Ces probabilités se calculent toutes simplement & partir du recouvrement entre
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la fonction d'onde de I'état initial de I'électron et celles des états de Fiont*24. 11 s'agit
clairement d'un processus & deux étapes, une ionisation primaire puis "shake-off " deux
étapes indépendantes, sans interaction, ni de I'électron incident ni du premier électron éjecté
avec le deuxiéme. Du point de vue énergétique cependant, I'énergie perdue par I'électron
incident est nécessaire pour une seconde ionisation, doit étre transmis d'une maniére ou de
lautre a I'électron "shake-off", puisque I'état initial ¢} du second électron n'est pas

orthogonal a I'état final ¢S de continuum (¢§ |¢;) # 0. L'amplitude de probabilité pour la

[4.46,47]

double ionisation par shake-off est donnée par:

a0 =i exp[i(Ec ~ E)t)(of [V]o} )(o]o} ot (6-1)

La section efficace G" de la double ionisation est proportionnelle 4 la section efficace G’
de la simple ionisation[48].

R = o= [Goshs)f

Ce rapport est indépendant de l'impulsion du projectile, cependant il a été montré[4’48’49]

que R est trés sensible a la corrélation électron - électron contenue dans les deux fonctions
d'ondes décrivant I'état initial et I'état final. Cette description a prouvé son efficacité a
prédire l'intensité de la double ionisation pour les gaz rares, sous l'effet du rayonnement X,
comme l'ont prouvé les travaux de Carlson[16’44'5°’51]. Ces travaux ont également montré
aussi que pour I'hélium ou pour les couches externes des autres gaz rares, le shake-off ne
pouvait guére rendre compte que d'environ 25% de l'ionisation double totale.

Un autre mécanisme a alors été proposé par Carlson et Krause[16] dans le cas d'un impact
électronique ( ou impact photonique ). Dans un premier cas la particule incidente éjecte un
électron de l'atome cible, qui & son tour entre en collision avec et éjecte le deuxiéme
électron [TS1 ]. Dans un deuxiéme cas la particule incidente interagit successivement avec
les deux électrons de la cible en les éjectant un par un [ TS2 ]. Ce sont ces deux mécanismes

two-step qui contribuent de fagon appréciable pour des énergies inférieures 4 1 keV [17.18]
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Si la probabilité d'ioniser I'électron 1 (2 ) est P, (Pz), a ce moment la probabilité d'ioniser
les électrons est le produit des deux probabilité P, xP,, et la probabilit¢ pour la double

ionisation dans le processus two-step est donné par[4’46’47]:

Ars = i{J-: exp[i(Ef —E, )t](d);IVM)'z)dt} {i_[: eXP[i(Ef —E; )t]<¢f|V|¢; )dt}

(6-3)

L'amplitude des contributions de second ordre doit étre ajoutée a I'amplitude de processus
de premier ordre, le premier mécanisme [ S.O ] est de premier ordre, dans le potentiel de
l'interaction entre le projectile et la cible. Le deuxiéme mécanisme [ T.S ] est de second
ordre résultant des corrélations de courte portée dans I'état final [ I'ion résiduel plus les deux
électrons éjectés ]. Une question qui se pose est: parmi ces deux mécanismes cités ci-dessus
lequel est le plus important ? Mc Guire a estimé l'importance de chaque contribution dans le
cas du calcul des sections efficaces de double ionisation de I'atome d'hélium. Notons bien
qu'il est nécessaire d'étre prudent pour appliquer sa conclusion aux sections efficaces
multiplement différentielles & cause de la possibilité d'effets d'interférences. On peut avoir
une idée de l'évolution des différents mécanismes en fonction de I'énergie de la particule
incidente et donc estimer quelle devrait étre la cause prépondérante de la double ionisation
aux hautes énergies. Les sections efficaces de la double collision doivent décroitre trés vite
avec l'énergie incidente®2]. La section efficace calculée pour le mécanisme shake-off doit se
comporter comme une section efficace de simple ionisation multipliée par un terme
essentiellement indépendant de l'énergie[48]; elle doit décroitre également aussi avec
I'énergie, mais de fagon beaucoup moins rapide que la section efficace calculée pour les
mécanismes two-step. Ceci a été expliqué par Mc Guire [17] qui a proposé une description
des sections efficaces totales de la double ionisation de I'hélium a partir de ces deux
mécanismes ( fig. 6-1), réussissant a reproduire plus au moins les grandes tendances des
données en fonction de I'énergie de I'électron incident. Dans nos calculs le projectile est trés
rapide ( 5 keV ) et dans ce cas le mécanisme shake-off semble dominant et doit I'emporter
sur le two-step ( qui reste malgré tout prépondérant d'aprés Carlson [53] 5 basse énergie ).
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Lahmam-Bennani et col.[54] ont donné également une description qualitative des
mécanismes réactionnels des collisions (e,(3-1)e) ou I'électron diffusé n'est pas détecté, on

ne connait ni 'énergie, ni la quantité de mouvement cédées a l'atome cible. On se place dans
le cas ou les deux électrons éjectés sont rapides Ey, o =75¢V et E¢p, = 155eV ( figures 6-2a;

6-2b ). La direction de I'électron incident est au long de I'axe vertical, 0, indique la direction

fixe de I'électron c, I'électron b est détecté a des angles variables.

E,=75 E =155 ®)

fi |

(@ E =155 E =15

4DCS and DDCS (arb. un.)

1 ] i 0 1 1 i

30 60 90 120 150 30 60 90 120 150
Ejection angle,6, (deg)

Figure 6-2 section efficace quadruplement différentielle ( cercles fermés ) et doublement
différentielle ( trait continu ) ( en u.a ) de l'argon en fonction de I'angle d'éjection 0, du
deuxiéme électron . Les énergies des deux électrons éjectés sont (a) E, =75eV et
E, =155eV ; (b) E, =155V et E, =75¢V. Ici 6 = 255°.
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Si on raisonne en terme de shake-off, I'un des électrons est ionisé primairement avec toute
I'énergie, tandis que le second électron est émis en une seconde étape avec une faible
énergie les figures 6-(3a), (3b) présentent un lobe binaire mais pas de lobe de recul a cause
de la rapidité de I'électron incident et de I'¢lectron éjecté. On a deux cas, selon que I'électron
diffusé (a) est émis a droite (ag) ou & gauche (ay ) de la direction de I'électron incident ko.
La premiére ionisation est similaire & une simple ionisation résultant d'un électron diffusé
trés rapide qui n'est pas détecté et d'un électron éjecté de 155 eV. La seconde ionisation due
a la relaxation de l'atome montre une distribution angulaire isotropique de I'électron éjecté a
75 eV. Donc quand I'électron diffusé n'est pas détecté, les deux diagrammes 6-(3a), (3b)
sont a considérer. Si I'électron de 75 eV est détecté & 0, fixe, la distribution angulaire de la
section efficace quadruplement différentielle de I'électron de 155 eV est donné par la figure
6-(3b) avec un pic a ~80°. Alternativement si I'électron de 155 eV est détecté a 0, fixe, la
distribution angulaire de la section efficace quadruplement différentielle est isotropique (
figure 6-(3a)). Les deux cas qu'on vient de citer correspondent a la figure 6-2.

La similitude entre la distribution de la section efficace doublement et quadruplement
différentielle donnée par la figure 6-(2b), soutient fortement l'argument que I'électron de 155
eV est &jecté dans un processus de simple ionisation, ce qui n'est pas le cas de I'électron 75
eV ( fig. 6-(2a)). Donc on peut conclure que le mécanisme S.O est le responsable de
l'observation faite sur les figures 6-(2a, 2b).

1l découle de cette conclusion qu'il faudrait répéter les mesures données en figure 6-2 pour
différentes valeurs de 6. La section efficace serait le produit des sections efficaces de la
simple ionisation. La distribution angulaire donnée par la figure 6-2 liée a la figure 6-3(b)
doit étre indépendante de 6, pour I'électron de 75 eV a cause de lisotropie de I'¢lectron

S.0.

Dans le mécanisme TS2 ( figures 6-3(c)-(f)); le résultat de la premiére ionisation (e,2¢) dans
le domaine des énergies intermédiaires et élevées est un électron diffusé (a;), un électron
éjecté de 155 eV ( fig. 6-3(c) et 3(d)) ou de 75 eV ( fig. 6-3(e) et 3(f)). L'électron a; est
diffusé soit & gauche de la direction k, ( fig. 6-3(c), 3(e)) soit & droite ( fig. 6-3(d) et 3(f)).
Dans le second processus (e,2¢) I'électron a; joue le role de I'électron incident qui va étre
diffusé soit & gauche soit & droite de la direction de a; ( aj, ou ag ) en causant I'émission de
I'électron de 75 eV ( fig. 6-3(c), 3(d)) ou de 155 eV ( fig. 6-3(e), 3(f)). Pour les mémes
raisons I'électron issu du second processus apparait tout simplement en un faible lobe binaire
étiqueté L (ou R ) relative & a; ( ou ag ).

Quand I'électron (a) n'est pas détecté, les quatre diagrammes auront lieu simultanément.
Cependant, lorsque I'électron de 155 eV est détecté a une valeur de 0, fixé, les diagrammes

6-3(d) et 3(e) ne peuvent pas correspondre a la figure 6-2(a). Ceci parce qu'il n'y a pas
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d'électron de 155 eV dans la direction de 6, en 6-3(d) et pas d'électron de 75 eV dans la
direction opposée en 6-3(¢). De méme les diagrammes 6-3(c) et 3(f) ne peuvent pas
correspondre a 6-2(b).

Finalement, si l'électron de 155 eV ou de 75 eV est détecté a @, fixé, la distribution de
l'autre électron présente un pic ~80%-90°. Ce cas correspond a la figure 6-2(b) mais
contrarie la mesure de la distribution donnée en figure 6-2(a). On conclut que le mécanisme
TS2 est & exclure ici.

Dans le mécanisme TS1, la premiére ionisation (e,2¢) produit un électron diffusé trés rapide
(ap, ou ag, figures 6-3(g) et 3(h)) et un électron intermédiaire (b;) éjecté avec une énergie
Ep =155+ 75+ E2* — E*=257 eV, qui apparait en un lobe binaire faible. Cet €électron (b))

joue le réle d'un électron incident pour le second processus d'ionisation (e,2¢) qui va €tre
diffusé a droite ou 4 gauche de la direction de (b;) avec une énergie 155 eV ( 155L ou
155R ), causant 'éjection de I'électron de 75 eV. Par conséquent on doit s'attendre & des
distributions larges des électrons (a) et (b;), et surtout les deux électrons dans l'état final
doivent étre éjectés dans le méme demi-plan. En effet, le diagramme 6-3(g) peut
correspondre 4 la distribution de la figure 6-2(a) mais avec une faible probabilité, mais il ne
peut pas correspondre a la figure 6-2(b) puisque I'électron de 75 eV n'est pas éjecté dans le
demi-plan d'observation. De méme le diagramme 6-3(h) ne peut correspondre a la
distribution 6-2(a) car I'¢lectron de 155 eV n'est pas émis dans la direction d'observation,
mais peut contribuer a la figure 6-2(b) avec une faible probabilité.

On conclue que les conditions cinématiques choisies par Lahmam-Bennani excluent le
mécanisme TS1. Ceci ne veut pas dire que ce mécanisme est a exclure définitivement, mais
le choix de la détection des deux électrons dans demi-plans opposés sélectionne peut étre

les différents mécanismes.
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Figure 6-3 diagrammes des différents mécanismes de la double ionisation correspondant a la
figure 6-2 . (a) , (b) est le mécanisme shake-off, (c)-(f) est le processus de la double
collision (TS2); (2),(h) est le processus de la double collision (TS1).

distribution de I'électron é&jecté issu de la premiére ionisation, I'¢lectron diffusé
correspondant est a; (a intermédiaire ) pour TS2 et a;, (aleft) ou ag (aright) pour S.O

et TS1.
— ——; = distribution produite par la seconde ionisation
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- DETERMINATION DE LA SECTION EFFICACE DIFFERENTIELLE DE

B- DETERMINATION DE LA SECTION EFFICACE DIFFERBNAIELLYL Db

DOUBLE IONISATION.

1- Section efficace quintuplement différentielle:

On utilise des ondes planes pour décrire I'électron incident et I'électron diffusé, la section
efficace quintuplement différentielle ( en angles solides et en énergies de I'¢lectron diffusé et
des deux électrons éjectés ) dans le cadre de I'approximation de Born s'écritl1):

s
40 s S vr) (B 1)
dQ.,dQ,dQ,d| -+ |d| == '
2 2
Considérons un atome a N électrons, I'élément de matrice est tel que :
M= (%, NN S L (1, N) (B 1-2)
rm= |f—’j|

I, estla position du jéme électron. Les deux fonction d'ondes initiale et finale peuvent étre

écrites de la fagon suivante:

¥ = ( 1)% 570, (cible) (B 13)
27
¥, = (21:)% e57@ (ion, k,,k,) (B 1-4)
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Ou @, (cible) et ®¢(ion résiduel + 2 électron éjectés ) représentent les fonctions d'ondes

antisymétriques décrivant I'état de la cible avant et apres la collision dans la région
asymptotique loin du potentiel d'interaction V .En utilisant la transformation de Bethel2].

Xpt\—1K. -
[ = grexp(-ik £) (B 1-5)

1'élément de matrice devient alors:

N
~-N+ ) exp(ik.T;)

=

M=L<¢f
k

q>i> (B 1-6)

Cet élément de matrice représente une transition de I'état initial discret a un double
continuum d'énergie, par conséquent la section efficace quintuplement différentielle s'écrit:

o

La double ionisation des atomes de couche compléte comme le krypton ( 4p® ) est un
probléme difficile, la résolution exacte de I'¢quation de Schrodinger est impossible et I'on est
donc obligé de faire un certain nombre d'approximations .

La premiére approximation consiste a ne tenir compte que des six électrons de la couche ( 4
p%) pour le krypton car deux d'entre eux vont étre directement concernés dans le processus

2

d'c _dakkk,

dQ,dQ,qud(E;L)d(%zl) kK (B 1-7)

N
N+ exp(iK.T)
=1

de 1a double ionisation. L'élément de matrice s'écrit alors:

6
~6+ Y exp(iK.r;)

i

M=i<d>f(1,....,6) d)i(l,....,6)> (B 1-8)
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Les fonctions @,(1,......,6) et ®.(1,......,6) sont des déterminants de Slater ( 6X6).

La deuxiéme approximation consiste a supposer que les fonctions d'ondes radiales utilisées
pour la description de l'ion krypton ( 4 p*) sont les mémes que les fonctions d'ondes
radiales décrivant les électrons dans I'état initial de I'atome de krypton neutre, les deux

approximations sont connues sous le nom de l'approximation du coeur gelé.

M= <<I>i(1,2)<I)i(3,..,6)|—6+iexp(i1-{.'r'j)|d>f (1,2)q>i0,,(3,...,6)> (B 1-9)
=1

L'écriture ci-dessus vient du fait qu'on a décomposé la fonction @;(1,...... ,6) décrivant l'état
initial en deux fonctions ®@,(1,2) et ®.,(3,....... ,6) décrivant respectivement les deux

électrons dans I'état excité et les quatre électrons dans I'état fondamental. On a supposé
aussi que la fonction d'onde finale peut étre décomposée en deux fonctions @¢(1,2) et
Dion(3,...... ,6) décrivant respectivement les deux électrons éjectés dans le double

continuum et I'ion résiduel (4 p* ).On peut faire agir le moment de spin S sur ®g (1,2) mais
on ne peut pas faire agir le moment orbital L, car les deux électrons éjectés sont dans des

continuums d'énergies .On pourra donc parler d'état singulet ou triplet pour caractériser

l'état de spin sans préciser I'état de moment angulaire. La fonction d'onde décrivant I'on
@, .(3,.....,6 ) reste pratiquement inchangée par rapport 3 @, (3, .6).

Si on suppose que l'ion krypton est dans un état triplet P, on a donc une fonction de spin
PP Y P

symétrique:

a(a(2), B(DB(2) ou (a(1)a(2) +B(1)B(2))

-

La fonction d'onde ®; serait obligatoirement dans un état triplet de spin, et la multiplication
de ces deux fonctions d'ondes conduit a une fonction & spin symétrique, et puisque
d,(3......,6) et D;,(3,.....,6) sont supposées identiques, ®;(3,..... ,6) serait aussi dans un état
triplet P et pour aboutir 4 une fonction a spin symétrique ®;(1,2) serait obligatoirement
dans un état triplet de spin.

M= (q>i(1,2)q>i(3,....,6)|eﬂ"<ﬁ + eiifz|¢>f(1,z)cpio,,(3,....,6)>
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H®i(, 2)|d>f(1,2))<¢>i(3,....,6)|eﬂ?fs+ ...... +eﬂ‘<n-6|q>io,,(3,....,6)) (B 1-10)

ou les parties radiales de ®,.(3,....,6) et de ®,(3,....,6) sont constituées d'un produit de
fonctions de type Slater:
=<(p3('r’3) ..... Os(F)|E™ +....... +e™ ~6|os(®)...... ¢6(f5)> (B 1-11)

Pour un transfert d'impulsion pas trop élevé ((pj('r'j)|exp(iﬁfj)|(pj(fj)>zl et finalement

l'élément de matrice devient:

M= (d)i(1,2)|exp(i1“<ﬁ) +exp(iki) ~2|®¢(1,2)) (B 1-12)
Le probléme se réduit donc a un probléme a deux électrons actifs.

2 - Modéles O.P.W , C.W et 0.C.W

En se basant sur la conclusion de I'étude de Mc Guirel], Dal Cappello et Le Rouzo (4] ont
calculé la distribution angulaire pour I'hélium ( fig. 7-2,3,4 ), dans le cadre du mécanisme

shake-off, en utilisant différentes fonctions pour décrire I'état initial:

- La fonction d'onde de Hartree - Fock de Clementi et de Roetti [s]

¥(5,%) = 0(7)6(5) B2-1)
¢(r)=gAi¢z-(r) d>'=(r)=(-8;§—)% exp(-er) B2-2)
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Cette fonction ne contient aucune corrélation radiale et angulaire par définition.

- La fonction de Silverman, Platas, et Matsen [ S P M 1] 6] qui inclue les corrélations
radiales ( elle rend compte de 33% de I'énergie de corrélation )

¥(%,%) = N[O"(E)0" () + % (79" (B)] (B23)

- une autre fonction donnée par les mémes auteurs [SPM 2 ] 6] qui inclue les corrélations
angulaires et radiales ( I'orbitale p ) (80 % de I'énergie totale de corrélation .)

- Finalement la fonction de Tweed et Langlois [] qui inclue les corrélations radiales et
angulaires (orbitales p et d ) (94 %de I'énergie totale de corrélation ).
Pour l'état final Dal Cappello et Le Rouzo ont utilisé trois fonctions d'ondes:

a - modéle des ondes planes orthogonalisées (O P W [89],

La fonction d'onde décrivant les deux électrons éjectés est orthogonale & la fonction d'onde
non corrélée. Cette fonction ne tient compte ni des interactions entre les deux électrons
éjectés et l'ion, ni des interactions entre les deux électrons éjectés. Il est certain que ce
modéle nécessite des énergies trés élevées pour chaque électron ( plus que 100 eV ). Dans
ce cas la section efficace différentielle serait pratiquement proportionnelle & la double

transformée de Fourier [,

1 —i(k,f; + k2f2)

o (B2-3)

‘I’if(El, Ez) = [dEdE ¥ (7,5 e

et permettrait une étude directe de la corrélation dans I'état initial.

b - modéle C.W:
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Byron et Joachain® ont proposé de décrire les électrons éjectés par des ondes
coulombiennes avec une charge fixe correspondante a celle de lion résiduel. Ce modéle tient
compte de linteraction entre I'ion et chaque électron éjecté mais néglige toute interaction

entre électrons éjectés.

(k.. = Gy ST (1+12)F (— 1, -iCkin +Kif)
o eI (1+ 22y F (- 22 1, -i(kyn, + K;B) (B2-4)
(2n)3 k2 11 kz’ ’ 252 212

ou et K sont les fonctions gamma et hypergéometrique confluentel'] respectivement, z

est la charge effective vue par I'électron éjecteé. 11 est important de remarquer que cette onde

coulombienne tend vers une onde plane quand f— —» 0; dans ce modéle la charge effective
1,2

z est fixée mais pourrait dépendre des conditions expérimentales comme l'avait montré

I'étude de certains gaz raresl'>" par collisions (e,2€) .
¢ - Modéle O.C.W 114,

La fonction d'onde décrivant les deux électrons éjectés est ( comme pour le modéle O.P.W)
orthogonale 2 la fonction d'onde non corrélée. Elle est ( comme pour le modéle C.W )
constituée par deux ondes coulombiennes avec des charges variables. Ce modeéle introduit la
corrélation entre les deux électrons éjectés, les charges variables dépendant de l'angle
d'éjection. Ces charges sont en quelque sorte des paramétres ajustables. Ces charges
Z, et Z, doivent néanmoins satisfaire les conditions de Peterkopl':

7, 2 _Z,Z 1
A2 == -
ki k ki k lk-k (B2-5)

La charge Z se calcule en utilisant la formule de Schweitzer et Klapischl'?l, ou celle de
Rudge et Schultzl'"*: |
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K (k2 - kik,)

— (B2-6
kl—kzl )

d - Résultats

Ces résultats sont représentés par des diagrammes polaires, ou I'axe horizontal représente le
transfert impulsionnel K. L'un des électrons éjectés est fixe suivant la direction 0, par
rapport 4 K. Chaque figure est représentée par quatre courbes correspondants aux quatre
différentes fonctions d'ondes décrivant I'état initial. La section efficace quintuplement
différentielle est représentée par rapport a la direction du second électron éjecté.

Un premier résultat frappant dans le cas ou 8, =0°, est que les deux électrons éjectés
quittent la cible dans la méme direction. Or dans le cas symétrique étudié ici les deux
électrons éjectés possédent la méme énergie; ce résultat est impossible physiquement car la
répulsion coulombienne doit les séparer. On voit sur la figure (7-2) que les modéles
(O.P.W) et (C.W) prévoient un maximum de probabilité pour cette configuration, quelie
que soit le type de la fonction d'onde initiale utilisée. Ce résultat montre que ces deux
modeles ne peuvent pas étre utilisés pour décrire une situation expérimentale de ce type ou
la corrélation dans I'état final est prépondérante. Il est & noter aussi que la fonction de
Hartree-Fock a été divisée par 10 ce qui montre l'extréme sensibilité de ces sections
efficaces  la qualité des fonctions d'ondes utilisées pour décrire I'état final.

Par contre le modéle O.C.W donne des résultats déja conformes a la réalité physique: les
deux électrons éjectés quittent la cible avec un écart angulaire ( fig. 7-2 ¢ -3 ¢ -4 ¢ ). Dans
ce cas également la corrélation caractérisant I'état initial semble négligeable devant la

corrélation dans l'état final.

D'autres résultats ont été obtenus par Dal Cappello et col.®! en étudiant la double
ionisation du krypton 4p$, avec l'ion dans un état singulet 'S. Cette fois ci deux modéles ont

été proposé pour décrire I'état initial afin d'examiner l'importance des corrélations:

la fonction de Hartree-Fock de Clementi et de Roetti, puis la fonction calculée par Langlois
qui sera détaillée par la suite, et pour I'état final les mémes modéles que ceux qui ont été
utilisés dans le traitement de I'atome de I'hélium. L'accord avec l'expérience s'est révélé

insatisfaisant.
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3 - Modéle de Brauner - Briggs - Klar (BB K )

L'un des apports les plus intéressant de ces derniéres années sur le plan théorique est le
modéle BB.K. Ce modéle permet de prendre en compte l'interaction entre le noyau et
chaque électron éjecté ainsi que la répulsion entre chaque électron éjecté. Il vérifie d'autre
part les conditions asymptotiques exactes du probléme 4 trois corps. C'est actuellement le
seul modéle capable d'expliquer qualitativement les trés récents résultats obtenus sur la
distribution angulaire des électrons éjectés apres une double photoionisation de I'hélium. 1l
améliore ainsi considérablement les modéles O.P.W , C. W et 0.C.W qui négligeaient ou
prenaient en compte d'une fagon empirique la répulsion entre les deux électrons éjectés.

Historiquement c'est en 1989 que Brauner, Briggs et Klar (221 ont utilisé une fonction
d'onde symétrique pour décrire I'état des trois particules dans le continuum d'énergie
résultant de la simple ionisation de l'atome d'hydrogene par impact électronique. Cette
fonction notée par la suite B.B.K, avait été suggérée par Garibotti et Miraglial*?) en 1980 et
Godunov(®! en 1983. Ces auteurs avaient proposé, mais sans le réaliser, un calcul incluant

la fonction B.B.K pour des collisions par impact d'ions.

Le modéle B B K est actuellement le plus approprié pour le double continuum d'énergie.
Malheureusement, il nécessite dans le cas de cibles comme I'argon ou le krypton un nombre
considérable de dérivations multiples suivies d'une double intégration numérique, toutes
opérations nécessitant un temps considérable malgré l'utilisation du calcul formel.

Jusqu'a présent seules les fonctions d'ondes de I'état initial incluant des termes de type
Hylleraas ou des termes 1s et 2s peuvent étre utilisées avec la fonction B.B.K. Cette
fonction B.B K s'écrit:

"Pf(_fl,fz) = (2;)% eXP(iEﬁ)C(‘al,Ehﬁ) (2;)% exp(iEfz)C(—az,Ez,E) C(alz,Elz,ﬁz)

(B3-1)
ou le facteur de coulomb est définie par:
(o, k,7) = o3 11 —ice) F(ict, L i{ ke + &) (B 3-2)
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Les symboles I' et lFl(a,b,z) sont respectivement les fonctions gamma et hypergéometrique

confluente ( Abramowitz et Stegun 1972 )[“] .

o =L
l—kl
YA
a2=E
o]
12 —
o ke (B 3-3)
ki =5(ki - k)
f=1-%

La fonction B B K est orthonormée:

(WIITJ = _[d_fljdfz\yf(ﬁll’E'Z’fl’izz)lyf(i&l aEz’-fl’fz)

—5(k, - &, )8(k, - k) (B 3-4)

Notre but étant d'expliquer les résultats d'expériences (e,3¢) sur des gaz rares tels que
I'argon ou le krypton, il nous est nécessaire actuellement d'approximer cette fonction B.B K,

en égalant arbitrairement la troisiéme fonction hypergéometrique a 1.

1}71(5‘;(—12',1,4(1(121'12 + ElZﬁZ)) ~1 (B 3-5)

Cette fonction n'est plus orthonormée, ce qui fait que I'on perd une partie de linformation
sur l'amplitude de la section efficace différentielle ( ici la section efficace quintuplement

différentielle ), mais on garde le facteur exp(— —4—;:—)1"(1 ——le(—) qui apparait suffisant pour
12 12

expliquer la forte corrélation angulaire dans I'état final. Dal cappello et col[24] ont vérifié

cette approximation dans le cas de la double ionisation de I'hélium et ils ont observé la

méme forme de la distribution angulaire avec et sans la troisiéme fonction
hypergéométrique, la différence était tout simplement dans I'amplitude de la section efficace.
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Il est important de noter a ce propos que I'amplitude des sections efficaces différentielles
obtenues en incluant la fonction B.B.K ne correspond pas aux résultats expérimentaux dés
que I'énergie de I'électron éjecté (cas des expériences (e,2¢)) ou I'énergie des deux €lectrons
éjectés ( cas de la double photoionisation de I'hélium ) devient faible ( la limite pourrait étre
10 eV ). Par contre la distribution angulaire reste relativement conforme a celle observée
par l'expérience.

La fonction B.B K approximée s'écrit ainsi, en omettant la fonction de spin:

i i iz | . -
\I’(BBK(-':I’?Z)z € r(l+—lkz—l)|F]("'lEzl-,1,—l(k]rl+k|r|))

@ny%
ik . . . L
X———_(zen)% r(1+‘%)lFl(—_ll'(z:,1, —1(k2r2 + kzrz)) ( B 3-5)

- i
xe F(l 2k12)

Si les fonctions d'ondes @gpy (%, %) et (Di(?l,'r‘z) sont des fonctions propres de méme

hamiltonien H avec:

—__‘72__.§72_.__._+__ -
H 2 1 2 2 rl r2 ]']2 (B3 6)

la contribution nucléaire devrait disparaitre a cause de l'orthogonalité de ces deux fonctions

d'ondes.

(P (1,2)[2]:(1,2)) = 0 | (B3-7)
La fonction d'onde finale étant symétrique, elle bénéficie des propriétés suivantes .

q)mBK(El,Ez,fl,fz)=(Dmax(ihﬁz,fz,fl) (B 3'8)
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‘DIBBK(EI,E2:?I’?2)=d)fBBK(EZ)Ehf%?l) (B 3-9)
(DIBBK(EI’EZ’?I’?Z) = (DfBBK (—EI,—EZ’—ﬁ:—?Z) ( B 3'10)

q)lBBK(EhEZ,ﬁ,?Z)=(DIBBK(EZ,EI,?I,FZ) (B 3-11)

a - Application & I'étude de la double ionisation de I'hélium

1l nous a semblé intéressant de rappeler succinctement les principaux résultats obtenus par
Joulakian et col.[25’26] sur la double ionisation de I'hélium par impact électronique a l'aide du
modeéle B.B.K. L'état initial est décrit par un produit de deux fonctions d'ondes. La premiére
décrit I'électron incident & l'aide d'une onde plane ( ce qui est légitime vu la forte énergie
incidente utilisée: 5 keV ). La seconde décrit les deux électrons de la cible a l'aide de

fonctions de type Hylleraas[27’28]:

‘I’i(r, R) = Nu(a, b)(1+ Ar,“z'e'“ﬂ) + u(c,d)(B + Crl“zze"wﬂ) +Dule, f) (B 2-14)

v(a,b) = (e—an e~br2 4 e bh e’ar2) (B 2-15)

ou N est le facteur de normalisation ; la valeur numérique des différents paramétres est
donnée par Bonham et Kohl [29] La fonction d'onde finale est orthogonalisée a la fonction
d'onde initiale par la procédure habituelle de Schmidt:

(0] =5 g (e (et ) (B2-16)
¥(5,5) = 75 (¥(5,B)+ ¥(@. 1) (B2-17)
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1 2 3 4 5 6 7 8
a |1.8850 1.4368 |1.4096 14115 1.3392 1.3991 1.3676 1.3511
b |2.1832 12.2077 |2.2058 22061 [2.3227 [2.0970 (2.3069 2.2541
A 02934 |-0.6054 [0.3608 0.1189 {0.1190
A 0.2420 0.1016 1.1530 |1.0956
n, 1 1 1 1
c 1.7840 1.6300 [1.5154 [1.5596
d 1.7840 1.6300 |1.7000 [1.7065
B 0.6046 0.6153
C 0.2755 -0.4431 |-0.7253 |-0.7787
n, 1
H 0.4134 ]0.3556 0.3481
2.0741
3.9535
D 0.0927
12+ |2.875661 |2.901419 2901923 |2.901911 |2.902313 |2.903115 2.903414 '|2.903486
N2 [0.502571 0.455466 |2.684140 0421021 |0.459852 |1.442181 0.575338 [0.548218

Tableau B -1
Fonction d'onde type Hylleraas décrivant l'atome de I'hélium donnée par Bonham et Kohl

29]

Un des buts du travail de Joulakian et col2528) ¢tait d'étudier la sensibilité de la double
jonisation vis a vis de la fonction d'onde initiale. Ces auteurs ont ainsi testé un certain
nombre de fonctions d'ondes de type Hylleraas ( voir équation B 2-14 et tableau (B1)).

Les figures 1, 2 et 3 représentent les sections efficaces quintuplement différentielle en
coordonnées polaires. L'angle de diffusion est 0.59 , les énergies des deux électrons éjectés
sont fixées a E;=5 eV et E;=25 eV. L'angle de l'un des deux électrons éjectés est fixé
respectivement ( par rapport & la direction de I'électron incident ) 2 0% ( fig. 1) 900 ( fig. 2)
et -38.120 ( fig. 3). Cette derniére situation correspond au cas ou l'un des deux électrons
est éjecté suivant la direction du transfert K. Les symboles * , +, ¢ ,.A, x correspondent
respectivement a l'utilisation des fonctions d'ondes 1,2,6,7 et 8 ( Voir tableau B-1 ). Les
figures 1,2 et 3 montrent la sensibilité des calculs aux fonctions d'ondes décrivant l'état
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Fig. 5 section efficace quintuplement différentielle
en fonction des différentes valeurs des énergies

d'éjections (E, +E, = 30ev)

Résultat de Joulakian et Dal Cappello
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initial: les fonctions notées 1 et 2 donnent des résultats différents ( en amplitude ) de ceux

obtenus avec les autres fonctions.

Un autre objectif du travail de Joulakian et col.[25] était d'étudier la section efficace
différentielle en fonction des deux angles d'éjection 0; et 67 , les énergies des €lectrons
éjectés étant fixées respectivement a E;=10 eV et E,=20 eV. La figure 4 indique quatre
pics correspondant & des situations telles que 0, -6, ~130°. L'une de ces situations
pourrait étre étudiée expérimentalement dés 1994 par A Lahmam-Bennani et col. a Orsay

avec leur nouveau systéme de multidétection.

Afin de donner le maximum de résultats aux groupes d'expérimentateurs, Joulakian et
col.[25] ont également étudié la répartition angulaire des électrons éjectés en fonction de la
variation des énergies des électrons éjectés ( la somme de ces énergies restant toutefois
égale a 30 eV ). L'un des électrons est éjecté suivant la direction du transfert K. II est
intéressant de noter la sensibilité des courbes & la répartition énergétique. Ceci peut
s'expliquer simplement de la fagon suivante: lorsque le premier €lectron est éjecté avec la
majeure partie de I'énergie, le deuxiéme sera sensible uniquement au potentiel de I'ion et sera
éjecté de fagon plus au moins isotrope ( E1=25 eV et E;=5 eV ), dans le cas contraire
(E,=5 eV et E;=25eV) le premier électron est éjecté avec une faible énergie et peut encore
interagir avec le deuxiéme: le facteur de répulsion reste prépondérant et le deuxieéme

électron va étre jecté suivant la direction contraire a K.

4 - Description de I'état initial .( np® )

Les gaz rares étudiés dans ce travail ( krypton, argon et néon ) sont tous caractérisés par
une derniére couche de type np® avec n=4, 3 et 2. Nous avons montré précédemment qu'il
était 1égitime de négliger l'action éventuelle des électrons d'autres couches et nous sommes
ramenés a examiner une fonction de I'état initial ou final comportant six électrons dit actifs.
Comme nous étudions la double ionisation de ces couches np® il a été démontré ( chapitre
B ) qu'il suffisait de décrire les deux électrons concernés directement par le choc. Ainsi il
nous suffira dutiliser des fonctions d'ondes dépendant de deux variables.notées r, et r,.

Afin de tester la sensibilité des sections efficaces différentielles de la double ionisation a la
corrélation présente dans 'état initial nous avons utilisé deux fonctions d'ondes:
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- celle de Clementi et de Roetti [5], de type Hartee-fock, que I'on peut écrire sous la forme

W(5,5) == [ YR R) - VG () - Y ()Y (B)]

V3

x[iAiR(Z,ei,n) +23:B,-R(3,8j, r,)+z4:CkR(4,sk,rl) X1 —> rz] (B3-1)
R(n,g,r)= (2n!)_%(28)"+% r*!exp(—er) (B3-2)

Cette fonction ne contient, par définition, aucune corrélation radiale ou angulaire.

- Celle de Langlois, qui est directement inspirée de celle de Tweed et Langlois relative a

I'hélium et qui s'écrit dans ce dernier cas:

Y.(1,%) = Z:Cil’..ZY{‘(ﬁ)Y{“(fz)zauR(ni,ea,ru)R(n,-,e,-,rz) +(n2n) (B3-3)
m ]

ou Cyhe est le coefficient de Clebsch-Gordan. Les coefficient o; sont calculées par Tweed

et col.[7] et sont donnés par le tableau suivant:

—

-0.318825

0.952963

0.861769

-0.413939

-0.280631

0.023109

0.084186

-0.117540

0.078558

O\l B D W [N N e | o ™
AN I | |H W W I W N =

-0.008608
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Cette fonction inclue 94% de I'énergie totale de corrélation.
Dans le cas spécifique des gaz rares ( npS ) la fonction d'onde utilise une superposition de
configurations qui inclue huit composantes:

4pS - 4p*(1S)4d*('S) ~ 4p*(*S)5s*('S) — 4p*('S)5p*('S) — 4p* CP)5p*CP) —

4p*CP)4d(P) - 4pi(D)Sp(D) - 4p(DWE(D)  (B-3-4)
On voit que cette fonction est basée sur la fonction de Hartree-Fock (4p°), elle s'écrit:

¥ = oo B9 + o, opt (Fos?) + 0, Wop? (Fo'p?) + o ¥ p* (Ford?)

+o, WoPp* (F57p?) + s P p* (Fo7d?) + 06 EePp* (FoPp?) +, ¥Pp* (FoPd?) (B 3-4)
Les coefficients o;(i =0,1,.....,7) sont calculés par Langlois [30].
L'état de l'ion apreés collision est soit 'S, 'D ou *P. La modeste énergie de résolution actuelle
ne permet pas de différencier ces trois états. Par contre en double photoionisation les
récents expériences de A.Huetz et Col.[31] ont permis de séparer les contributions ainsi que
celles de °P,, °P, et °P,.
i - L'état singulet 'S (m =0 mg=0)

Pour un état singulet 1S les spins sont antiparalléles et la fonction d'onde décrivant cet état

est:
s = 715'[|Po§o| ~[Bip| —|P1§-||] (annexe C)

Tenant compte de la fonction antisymétrique de spin et des termes de corrélation, la
fonction d'onde s'écrit :
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g = LB -0 [—j—g(po(l)po(z) - p(DP2) - PP (D) +us(Ds(2)
+-f%(ps(1)pa(2)—p'.(l)p'.l(z)—p; 2)p, (D)

+%(-d_1(1)d1(2)—d-l(z)dl(l)+d_z(1)dz(2)+d-z(2)dz<1>)]

( Annexe C)

La partie spatiale peut se mettre sous la forme:

¥ (5,5) = %[W(ﬁ)w(fz)— Y ()Y (R) - Y @)Y (ER)]
2 3 4
X[ZA?R(Z,S?J:) +Y BIR(3,e,1) +ZCER(4,83,H) X1 (—_)fz:l
F = k=1
+%[Yz°(ﬂ)Yz°(fz) —YIE) Y (B) - 5 ()Y () + B (F) Y52 (R) - Y2 (R) YR ()]
5 2
X[Z AIR(3,el,r)+R(4,e',5) xH pid rz] +az[Y3(fl)Y5’(f2)] X [Z A?R(l,€%,n)
i=1 i=l
2 3 3
+ZB,2R(2,8,2,H)+ZC§R(3,€E,T1)+ZDfR(4,€|2,ﬁ)+R(5,82,n) X (__)fz]
5=l k=1 1=1
+ou[ Y (H)YP(R) - Y (H) Y (®) - ' (R)Y (%)]
2 3 4
X[ZA?R(Z,S?,TI)+ZB?R(3,S?,T|)+ZCiR(4,8i,f1) Xh (—_Hz] (B 3-5)
= =) k=1
R(n,g,r) = (2n!)'lf(2t»:)"+’3-F r™1exp(-gr)
ii - L'état singulet 'D (my =1 mg=0)
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Pour le singulet 'D on a en fait cinq contributions qui correspondent a un état
antisymétrique de spin. Ces cinq contributions peuvent se regrouper en trois groupes de
termes (my=+2 mg=0); (m =%l mg=0);, (m =0 ms= 0). Dans cette partie

les calculs sont limités 4 un seul cas, les deux autres sont donnés en annexe C.

o = “("B‘z)ﬁa(z)‘*“) [%(po(l)p-.(z) + P(Dp-1 () + £ (B DPL )+ PP (1)

(o 2% _ N/gaﬂ
+m(do(1)d-,(2)+do(2)d-.(1)) m‘(dl(l)d-z(z)"’dl(z)d-z(l))]

( Annexe C)

Soit encore, pour la partie spatiale:

wo(3, %) = 2L [YOR) Y (B) + YO (R) Y (7)]
2
2 3 4
X[ZA?R(Z,S?,H)+ZIB?R(3,8?,r,)+;C2R(4,sﬁ,q) X i (—_)rz]
1= )= -

+

%N [Vo(h)Y; (6) + %5 (R)YP(5) - VO (Y (R) Y2 () + Y32 () Vi ()]

14

X[ZA}R(3’8=’“)+R(4’SI’“)Xr'3r2]+%[Y1°(ﬁ)\G"(fz)+Y1°(f2)Yr'(ﬁ)]

2 3 4
X[Z AR(2,€,5)+ > BIR(3,€3,5)+ ) CiR(4,8f,1) +R(5,€°,n) x 1 zrz]
i=1 =1 k=1

(B 3-7)

iii -L'état triplet °P (m; =1, mg =1,0,~1)

Apreés la collision, Iion krypton peut se trouver dans I'un des deux états cités précédemment,
ou bien dans un état triplet de spin qui correspond 4 une fonction de spin symétrique. Au

50



total on a neuf états dépendants, mais vu leur similitude du point de vue fonction spatiale, le
calcul peut se restreindre 4 trois contributions qui sont comme suit (voir annexe C ).

(m,=1,m,=10,-1), (m =-1,m=10,-1), (m =0,m,=1,0,-1)

W = g@\lr‘;ﬂ[ao(p.(l)m(z) — 2(2)po(2)) + (B, (DP(2) - B} (2)Pa(D))
2% (4, (1)d, (2) + da(2)di (1)) + V605 (4, (1)dy(2) - d,(2)d (1))]
m 2 1 2 1 W— 1 (4] 1 0
( Annexe C)

PP(5,5) = o[ Y (R YO () - Y/ (B)Y(R))]

2 3 4
X[Z AR(2,80,1) + 2, BIR(3,€f, 1) + 2 CIR (4,68, 1) x (—_Ha]
)= =

+%[2(_Yg(a)yg(f2)+Yg(f,)Y,z(fz))+«/3(Yz‘(ﬂ)Yz°(?z)—Yé(ﬂ)Yz"(fz))]

P

[ 5
2 ARRG,el, ) +R(4,e,5) x5 rz]+a4[Y1‘(ﬁ)¥°(fz) - Y (B)YP(i)]

=

X

2 3 4
> AR(2,&},0)+ Y BIR(3,81,1)+ ) CiR(4,e},1) +R(5,8%,1) x 1 2&]
| i=l i= k=

(B 3-8)
5 - Calcul de I'élément de matrice:

L'élément de matrice caractérisant la transition de l'état initiale discret a I'état final s'écrit
pour une fonction d'onde finale orthogonale a I'état initial ( et pour le cas du 'S ):
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M = (¥} |ieiﬁﬂ|¥) (B5-1)
(e | = (|- (B[ EXE (B5-2)

2 2 .
M= (0 3 652 - (0 R e ) (353
i=1 i=
2
5 a - Calcul du terme (¥,|>" €| ¥)).
i=1

(#[3e5 %)=

p)]+

203((p1 || 1) + (P2 ] p-1) + (po[e*7|po) ]+ 203 (s[e*| ) + (p-1 e p-1) + (1 |e*

2 = 2l ' Zal D . e
202 (pi e[ i)+ (i [ |) + (P[] Do)+ 2(p-11€¥ ] p-1) + 2 || 1) + 2{po e[ po)]

20,

3
<+
3

d_) +{do|e®| do) +(d, |

da)+(d [e%]d o) +4(po ™| o)

[(dl |ei1‘<f|d]>+ <d—1 |eil‘<f
+3(po[e®|p1) +3(p-1 || p-1)]
(BS-a)

5 b - Calcul de terme (¥; |ZZ: eRi| ).
i=1

(3 e )=

THU@ e 1o}z o) +{®s || po) 1 o)~ (@1 [e[pr ) P2 p-1) ~(®2 e[ 1N Pl )
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(@4 || 1)@ pr) — (@] Y@, [ 1)+ 2((pa e[ 1) + (-1 %] p-1 (1 [ o} P2 o))
(oo 1) +(p-r 6] 1)+ 2(po[e | o)) (@1 P} @2 p-1) + (@1 p-1 (P2 )

(-1 [€%7| o) ®: | Po)(®1 [ p-1)- (1 €% Po X @2 [ o} @i 1) (p-1 | po )1 [P0} D2 |p-1)

(1 |e| po (@1 po)( @2 1) +2(p-1 6| iY@z |p-1 X @1 [ 1)+ 2(po €[ Pi)(@2 | P-1 X1 | o)
+2(p1 [ p-1)(@1 1 @z 1) +2(pole™ -1 X @1 pr X P2 o)]

+ou (@1 [e5) (@) + (6% |sH 1 [8)+ 2({p e 1)+ (p-1 e[ )(@1 5K ]

(1€ )(@2 )1 [ p-1)-{p1[e%| NP SN 1 [pr)-(p-1 7| ) @1 |s)( @2 | -1)
(pi[e®| )1 [ s |pi)+

V3

O [(, e o (@2 | o) + (D €| Po)( D1 o) = (1 [ pi}( @2 ) —(@a %[ L)} D1 i)

(@40, Y@ ) ~ (@2 %] 5 Y1 [} + 2((p1 [ 1) + (-1 e - (@1 [ 62 i)
((p1 €% pr) +{p-1 [ p-1) + 2(pole] po)) (1| 3 X2 1) + (@91, )(@: i)

(-1 17| po )@ | o )(®1 [ p-1)-{pr % PoX D | Do) @1 1) (1 [ o) D1  Po ) D | -1)
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(P17 D XD o )@ | p1)+(p-1 €% P )(@2| P { D1 [ p-1)+{po €| i ){ D2 | PL)(®1 [ o)
+(pu |67 2Ly X @1 [0 {2 i) +(pole"| Lo X1 |11 )X D2 o) +(pi [ pLi M D2 | B X( 1 | 1)
+H{pole| Ly @2 3 XD po)+(p-1 || i )X @1 P D2 | p-1)+{po | P} D1 [ 11 X 2 | o)+

T (e )@ d) (s |-} ) = ([ d (@] ) (@] i) P1 [ )

H{[e%]d)(@, o)+ (D2 || o (D1 dz) + (7] o (@ | dy)+{, e d: ){ 1 [d2)
+{1 65| do (2 o) + (D [e%7]do )1 [ do) +2((p1 %] 1) + (-1 [e%] -1 ))((@1do )Pz | o)
(P e p1) +(p-1 || p-1) + 2(po e | o) (@1 |d Y@ | d_y )+ ([, Y@ )
SCACHICALREICATRVCALH)

(P[] 2| s @1 [P} H{po ||y X @2 [ s Y@ o) +{pr [ d- X @1 [ di 2 [ 1)
+(po e d_y (D1 | dy @ | o) (1€ d1 (D2 )@ | p1)+(po 7] )@z | dy (@1 po)
(P[] di }( @ (@2 | p-1)+(po || d, X @1 [ d.1 (@ | po)-(p-1 %] o) D2 | d o X @1 [p-1)

~(poe®|d2 )@, |d_ (@1 po) -(p: %] d o (@1 |d: (@2 [ p1)-{po €| d_2 }(®1 d: D2 | po)
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(1] d2 (@2 [da)(@y [ pr)~(po %] d 5 }(D2 | (@1 | o) -(p-1 || d2 )(D1 | -2 Pz | p-1)
~(poe®|d2 (@] d_2 (@2 po)-(p-1|e¥|do (@2 | do (@1 p-1)-(1 || do )X D2 | do )X 1 1)
(P[] do )1 |do @ | p-1)-{pi[6%7]do}( @1 do (@2 | 1)

(B5-b)

5 ¢ - Calcul du terme (\¥;|'¥,)

Pour calculer ce terme il suffit de faire tendre le transfert d'impulsion K vers zéro dans

I'expression (B 5-b )

()= (1 [Po)( @[ o) = (@4 [ @1} = (1 [ -1 (@ ) o1 (@ )

G CATARCA AR AR B TRCNERCATE

HOyd_y (@3 |dy)+(Dy [d (2 d_z ) +(®y[d_p (@2 |do ) +{®1[do @2 |do)]
(B4-¢)

Notons que dans le cas ou le transfert d'impulsion est faible tous les termes croisés seront

pris égaux a zéro, par exemple pour le terme suivant:
| @iRif g ~
(pile®[p;),,, =0
Les éléments de matrice correspondant aux états de lion 3P et 'D sont reportés en annexe

D. Tous ces éléments prennent en compte pour la plupart des calculs de transformée de
Fourier-coulomb que nous avons inclus dans nos programmes.
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C - RESULTATS

1 - Historique

Nous nous proposons dans cette partie de rappeler briévement I'historique des expériences
de double ionisation par impact électronique et photonique avec la détection en coincidence
des électrons qui émergent aprés collision. Ces collisions, notées (e,3€) dans le cas de
Impact électronique, ont été réalisées pour la premiére fois en 19891 sur l'argon ( 3p® ).
La faible résolution n'a pas permis et ne permet pas de distinguer I'état final de l'ion.

)[2,3] '

L'équipe d'Orsay a poursuivi ces expériences (e,3€) sur le krypton ( 4p°

Tous ces résultats expérimentaux seront examinés en détail par la suite et seront confrontés
aux résultats donnés par notre modéle théorique. A Lahmam-Bennani et col. ont également
réalisés des expériences de type (e,(3-1)e)[4] sur le krypton et récemment Ford et col. sur le
néon[s]. Les collisions (e,(3-1)e) correspondent a la détection en coincidence de deux des
trois électrons aprés collision. Le taux de comptage est évidement plus élevé dans ce cas.
Clest certainement grice & l'essor des dispositifs de multidétection que les expériences
"pures" (e,3e) vont pouvoir s'effectuer dans divers laboratoire d'ici deux ans. L'appareillage
d'Orsay est actuellement en cours de transformation mais celui implanté a l'université du
Maryland est déja opérationnel: il vient de fournir tres récemment[6] les premiers résultats

sur le magnésium ( c'est I'effet Auger qui est étudié dans ce cas ).

La double photoionisation est un processus bien moins probable que la simple
photoionisation. Un facteur de 100"! sépare généralement les deux phénomenes.
Néanmoins, les progrés accomplis dans la détection et l'accroissement de la puissance des
sources lumineuses, ont permis la mesure des sections efficaces totales en fonction de
I'énergie de photon[sl. Puis récemment sont apparues les premiéres expériences (y,2€) ou les
deux électrons éjectés sont détectés en coincidences. Mazeau et col.[9] étudiérent la
distribution angulaire des photoélectrons pour la double ionisation du krypton 4pS avec un
ion dans I'état 3P. Cette étude fut reprise et complétée[w] par des expériences sur la double
photoionisation du xénon[w’1 1 5pS ( état de l'on: 1S ). La précision de ces expériences (y
,2¢) est telle que 'on arrive maintenant a séparer la contribution de I'ion dans I'état 3P, des
autres états de I'ion dans le cas d'une cible constituée de krypton (191 on peut également
citer les expériences de Krassig et col.'2] sur 1a double photoionisation de I'argon ( l'ion
étant dans un état !D ) qui établissent de maniére indiscutable l'intervention de mécanismes
de second ordre. Enfin il faut noter l'expérience, tant attendue par les théoriciens, de la
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double photoionisation de I'hélium par Schwartzkopf et col )], Divers modéles théoriques
ont pu étre confrontés aux résultats de cette derniére expérience . Il ressort de cette étude
que seul le modéle B.B.K donne une bonne interprétation des résultats expérimentaux[M]
excepté pour les amplitudes[ls]. Les modéles basés sur la théorie de Wannier''7] ne
donnent pas la répartition angulaire des électrons éjectés. Il est utile de rappeler que la
théorie classique de Wannier permet avant tout de montrer que la probabilité de double
ionisation doit varier comme E™ ( E est I'énergie en excés au dessus de seuil de double
ionisation, et n un paramétre a déterminer ) sans faire d'hypothéses sur la charge ou la masse

des particules qui interviennent comme facteur d'échelle.

Le modéle développé dans ce travail[m] peut facilement se transposer a I'étude de la double
photoionisation en faisant tendre le moment de transfert K vers zéro. Dans ce cas on
obtient des résultats de la forme "longueur"[7]. Mais il faudrait en fait obtenir des résultats
de la forme "vitesse" qui semblent mieux correspondre aux données expérimentales[ls].

2 - Etude de lI'importance de la corrélation dans I'état final

Le travail préliminaire de Byron et Joachain en 1967 sur la double photoionisation de
I'hélium avait établi le role prépondérant de la corrélation dans I'état initial. Ces auteurs
avaient estimé comme négligeable la contribution de la corrélation dans I'état final lorsqu'ils
calculaient la section efficace totale de la double photoionisation. Tweed vérifia ce résultat
pour les sections efficaces totales ou simplement différenticlle de la double ionisation de
I'hélium ( de H™ et de Li* ) par impact électronique. A cette époque les expérimentateurs se
contentaient de mesurer la plupart du temps des sections efficaces totales ou simplement
différentielles, les techniques de coincidence n'étaient guére développées. Dal Cappello et
Le Rouzo entreprirent d'examiner ce probléme fondamental de l'importance de la corrélation
dans I'état initial et final en 1990 en calculant cette fois-ci des sections efficaces
différentielles correspondant aux expériences de type (e,3e) et (y,2e). Ils démontrérent,
dans le cas de I'hélium, l'importance fondamentale de la corrélation dans I'état final pour des
situations expérimentales ou l'un des électrons est éjecté suivant la direction de transfert K,
le deuxiéme électron étant éjecté avec la méme énergie que le premier. Nous nous
proposons dans un premier temps de refaire cette étude dans le cas de la double ionisation
du krypton (4p°). Puis, dans une deuxiéme étape, nous examinerons en détail les

expériences (e,3¢) réalisées sur le krypton et l'argon et nous expliquerons pourquoi il
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faudrait réaliser ce type d'expériences sur le néon et quelles seraient les meilleurs conditions

cinématiques pour le réaliser.

Il nous a semblé utile d'examiner préalablement le role de la corrélation dans I'état final pour
une situation "critique" pour laquelle le premier électron est éjecté suivant le transfert K.
Cette situation n'a pas encore été examinée du point de vue expérimental car les expériences
(e,3€) de groupe d'Orsay ont été réalisées en l'absence compléte de prévisions théoriques. Il
ne semble pas y avoir de difficultés supplémentaires a réaliser ce type d'expériences et nous
encourageons vivement les expérimentateurs a l'effectuer. Cette situation expérimentale
permet d'apporter une réponse aussi quasi-immédiate au probléme du choix du type de
mécanisme de la double ionisation. Si l'expérience montre une symétrie de la distribution
angulaire du second électron par rapport au transfert K on peut conclure que les
mécanismes de two-step n'interviennent pas, ce qui confirmerait le résultat de Mc Guire.
Dans le cas contraire, la premiére approximation de Born ne serait plus suffisante, et
l'intervention des mécanismes TS1 et TS2 serait nécessaire. Vu I'énergie incidente utilisée ici
(de l'ordre de 5 keV ) il est raisonnable de se placer dans la premiére hypothése.

Les figures 1a et 2a confirment les résultats de Dal Cappello et Le Rouzo sur I'hélium: le
modéle onde plane ( qui néglige toute interaction électron - électron et électron - ion ) et le
modeéle des ondes coulombiennes qui néglige l'interaction électron - électron ) donnent un
résultat inacceptable au point de vue physique: les deux électrons sont éjectés
simultanément dans la méme direction. Le fait de prendre en compte la corrélation dans
I'état initial ne change en rien ce résultat ( fig. 1b et 2b ) ( ce que confirment également les
résultats de Dal Cappello et Le Rouzo sur I'hélium ).

Les figures la, 1b, 2a, 2b montrent également le comportement trés différent des
contributions des états singulet de spin et de triplet de spin . Ce dernier interdit la sortie
simultanée des électrons éjectés dans la méme direction ( la fonction spatiale est
antisymétrique ) contrairement aux états smgulet ( la fonction spatiale est ici symétrique ).

Si I'on inclue le facteur de répulsion e kl’l"(l— ), présent dans le modéle B.B.K, on

12
obtient des résultats physiquement acceptables ( fig. Ic et 1d ). On note la diminution
d'amplitude et I'effet négligeable ici de la corrélation dans I'état initial. En conclusion, il est
maintenant clairement établi que quelque soit la cible choisie la corrélation dans I'état final
doit étre prise en compte lorsque l'on étudie les sections efficaces multiplement

différentielles.
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Fig. 1a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection B, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : Ej =Ej =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(6; =6, =56° ) . Modéle utilisé : ondes planes . Fonction d'onde de I'état initial : celle de
Langlois ( corrélée )
—— contribution de I'état IS de I'ion
------ contribution de I'état D de l'ion
........ contribution de I'état 3P de l'ion
——— somme des trois contributions !S+!D+3P
T  direction du premier électron éjecté

direction du transfert d'impulsion K
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Fig. 1b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E;=E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(6) =0, =560 ) . Modéle utilisé : ondes planes . Fonction d'onde de I'état initial : celle de
Clementi et Roetti
——— contribution de I'état IS de I'ion
------ contribution de I'état 'D de l'ion
........ contribution de I'état 3P de l'ion
——— somme des trois contributions 1S+!D+3P
T direction du premier électron éjecté

direction du transfert d'impulsion K
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Fig. Ic - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; = E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(61 =02 =56° ) . Modéle utilisé : ondes planes avec facteur de répulsion . Fonction d'onde
de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )
contribution de I'état IS de I'ion
------ contribution de I'état D de I'ion
........ contribution de I'état 3P de I'ion
——— somme des trois contributions 1S+!D+3P
T direction du premier électron éjecté

direction du transfert d'impulsion K
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Fig. 1d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection O, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; =Ej =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(01 =6, =560 ) . Modele utilisé : ondes planes avec facteur de répulsion . Fonction d'onde
de ['état initial : celle de Clementi et Roetti

contribution de I'état 1S de I'ion

-0-0-0-0 contribution de I'état 'D de I'ion

.0.0.0.0. contribution de I'état 3P de I'ion

—0—0— somme des trois contributions 'S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté

2 direction du transfert dimpulsion K
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Fig. 2a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction dec
I'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E, = E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(61 =0, =56° ) . Modéle utilisé : ondes coulombiennes . Fonction d'onde de l'état initial :
celle de Langlois ( corrélée )

— contribution de I'état 'S de I'ion

------ contribution de I'état ID de l'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

————— somme des trois contributions 1S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté
direction du transfert d'impulsion K
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Fig. 2b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E;=E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant la direction de K
(6) =0, =56° ) . Modéle utilisé : ondes coulombiennes . Fonction d'onde de I'état initial :

celle de Clementi et Roetti

— contribution de I'état IS de I'ion

-0-0-0-0 contribution de I'état ID de l'ion
.0.0.0.0. contribution de I'éiat 3P de l'ion

—-0—0— somme des trois contributions !S+!D+3P
T  direction du premier électron éjecté

*  direction du transfert d'impulsion K
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3 - Interprétation des expériences (e.3¢)

On se propose ici de confronter notre modéle basé sur le formalisme B.B.K a toutes les
expériences (e,3e) existant 4 ce jour ( excepté celles trés récentes ou l'effet Auger est
prédominant ). C'est la le point essentiel de notre travail, car rappelons qu'il n'existe jusqu'a
présent aucun modéle théorique applicable & I'étude des collisions de type (e,3e). Ces
expériences réalisées par A.Lahmam-Bennani et col.l'" sont soit symétriques ( E; =E3 )
soit asymétriques ( E; # E; ). La grande majorité d'entre elle concerne I'étude de la double
jonisation du krypton 4p® . Il nous a semblé intéressant de les classer suivant les valeurs

croissantes de la somme des énergies des électrons éjectés.

a - Cas du krypton (E; + E; =30eV)

La direction du premier électron éjecté est fixée soit a 1049 ~105° ou soit a 2549 ~2559 (
Fig. 3a - d ). On remarque tout d'abord que la direction du transfert K ou -K ne joue ici
aucun rdle du point du vue axe de symétrie. C'est 12 une différence considérable avec les
expériences (e,2€) ou le moment de transfert K est axe de symétrie ( lorsque la premiére
approximation de Born est applicable ). On remarque ensuite la prépondérance de la
contribution de I'état 3P de I'ion excepté dans la région proche de K. Ce résultat avait été
établi en double photoionisation par R Hall et col. lors de la mesure des sections efficaces
totales. Le fait marquant ici est I'absence de pics aigus ( Fig. 3b, 3c et 3d ). Ce résultat
contraste également avec ceux obtenus en (e,2€) ol la structure est trés typique: maximum
aigu dans la direction de K pour des orbitales ns et minimum pour des orbitales np.
L'influence de la prise en compte de l'orthogonalisation de I'état final par rapport a I'état
initial est ici négligeable ( excepté une petite diminution de I'amplitude ). L'accord avec

I'expérience est ici satisfaisant.
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Fig. 3a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont

identiques : E; = E; =15eV . Le premier électron est éjecté suivant 8, =105° . Modcle

utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )

—— contribution de I'état IS de l'ion

------ contribution de I'état !D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions !S+!D+3p

T direction du premier électron éjecté

L  expérience

68



Ey=Ez=10ev 01 =255dey

0.00180
0.00162 | /
0.00144 |
0.001726 | .~
0.00108 |

0.00090 |~/
0.00072 | / N A .
0.00054 | JN D N

i SN N
0.00036

0.00018 |

. LAV
L L 3 s 1 L 2 .‘.-:I >1_‘\ L 1 s J/L/. /.\1
0 36 72 108 144 180 216 252 288 524 500

0.00000

Fig. 3b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'é¢jection O, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; = E; =15eV . Le premier électron est éjecté suivant 0, =255% . Mod¢le
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )
— contribution de I'état 'S de l'ion

------ contribution de I'état !D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

—-—— somme des trois contributions 1S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté

T expérience
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Fig. 3c - section efficace quintuplement différentielle (‘en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 6, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont différentes
: E} =20eV,E; =10eV . Le premier électron est éjecté suivant 0; = 2550 . Modéle utilisé
fonction B.B K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )

contribution de I'état IS de I'ion

------ contribution de I'état !D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de I'ion

————— somme des trois contributions !S+!D+3p

T direction du premier électron éjecté

I  expérience
Les résultats théoriques sont multipliés par 0.33
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Fig. 3d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont différentes
: E; = 20eV,E; =10eV . Le premier électron est éjecté suivant 0) = 2559 . Modéle utilis¢ :
fonction B.BXK orthogonale a I'état initial . Fonction d'onde de I'état initial : celle de
Langlois ( corrélée )

contribution de I'état 'S de l'ion

------ contribution de I'état 'D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions !S+!'D+3P

71



b - Cas du krypton E; + E; = 90eV

Comme précédemment la direction du premier électron éjecté est fixée soit a 1049 ~105°
ou soit a 2559 ( Fig. 4a -4i ). La direction de K ou de -K ne joue également aucun rdle ici
( Fig. 4a et 4c ). Lorsque le premier électron est éjecté avec 0;=104% ~105° ( Fig. 4a, 4b,
4c, 4d, 4e, 4f4h ) la forme de la courbe expérimentale ( ou théorique ) ne présente pas de
différences notables avec celles observées dans le cas a - E;+E; =30eV. Par contre
lorsque le premier électron est éjecté a 2559 la structure est plus marquée avec deux pics
successifs aigus ( Fig. 4c et 4i ) prévus par la théorie, alors que l'expérience semble indiquer
la présence d'un seul pic aux environs de 859 . Il serait intéressant de refaire des expériences

avec quelques points supplémentaires entre 25% et 70° .
La corrélation dans I'état initial joue un certain role ( Fig. 4b et 4h ) car elle modifie
beaucoup l'amplitude de la section quintuplement différentielle et un peu la forme de la

courbe. Comme précédemment l'influence de l'orthogonalisation de I'état final reste faible.

L'accord avec l'expérience demeure satisfaisant sauf pour le cas E; = 60eV et E; =30eV

ol notre modéle. prévoit un maximum vers 2809 .

72



0.0018

0.0015 f

0.0012 [~

0.Q009 [

0.0006 |

0.0005 r

\
0.0000 L_m L

0

E1=Er=45ev

01 =105deq

ﬁ>

Fig. 4a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron .

Les énergies des électrons éjectés sont

identiques : E; = E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant 6, =105 . Modéle
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )

—— contribution de I'état !S de I'ion
------ contribution de I'état 'D de I'ion

contribution de I'état 3P de I'ion

————— somme des trois contributions 1S+!D+3p
T direction du premier électron éjecté
direction du transfert d'impulsion K

I  expérience
Les résultats théoriques sont multipliés par 1.5
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Fig. 4b - section efficace quintuplement différentielle (‘en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; =E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant 0; =105° . Modéle
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Clementi et de Roctti
—— contribution de I'état IS de I'ion

------ contribution de I'état 'D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de I'ion

——— somme des trois contributions !S+1D+3p

T direction du premier électron éjecté
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£y =Ep=45ev 0, =255deq
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Fig. 4c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
langle d'¢jection 8, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; = E; =45eV . Le premier électron est éjecté suivant 0, = 255° . Modéle
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )

—— contribution de I'état IS de I'ion

------ contribution de I'état D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de I'ion

——— somme des trois contributions !S+!D+3p

T direction du premier électron éjecté

direction du transfert d'impulsion K

I  expérience
Les résultats théoriques sont multipliés par 1.5
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Fig. 4d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 9, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
différentes : Ej =60eV,E; =30eV . Le premier électron est éjecté suivant 6; = 1040
Modéle utilisé : fonction B.BK . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois
(corrélée )

—— contribution de I'état IS de I'ion

------ contribution de I'état !D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de I'ion

__-— somme des trois contributions 1S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté

I  expérience

Les résultats théoriques sont multipliés par 1.5
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Fig. de - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection O, du deuxiéme électron . Les 'énergies des électrons éjectés sont
différentes : E; = 60eV,E; =30eV . Le premier électron est éjecté suivant 0; = 1049
Modéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale a I'état initial . Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Langlois (corrélée )

—— contribution de I'état 'S de I'ion

------ contribution de I'état 'D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de I'ion

————— somme des trois contributions 1S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté

I expérience

Les résultats théoriques sont multipliés par 1.5

77



E;=30ev E2=60ev 01=104decqg

0.0008
0.0007 ;
0.0006 | -
0.0005 \
0.000- \
0.0003 | \
00002 | - \

0.0001 F W\

N

\'x\ Lo

1 1 1 L J

1 | E— v

0.0000

0 56 72 108 144

e S R [N o= o

180 216 252 288 574

Fig. 4f - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

I'angle d'éjection 62 du deuxiéme électron .
. E;=30eV,E; =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 6) = 1049

différentes :

Les énergies des électrons éjectés sont

Modéle utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois

(corrélée )

contribution de I'état !S de l'ion
contribution de I'état 'D de l'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

————— somme des trois contributions 1S+!D+3P
T  direction du premier électron éjecté

I  expérience

Les résultats théoriques sont multipliés par 0.5
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Fig. 4g - section efficace quintuplement différentielle (‘enu.a) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron

différentes : E; =30eV,E; =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 0 =104
Modeéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale & I'état initial . Fonction d'onde de I'état initial -

£y =30ev E2=60ev

0 =104deq

GV

celle de Langlois (corrélée )
—— contribution de I'état IS de I'ion

contribution de I'état !D de I'ion
contribution de I'état 3P de I'ion

——— somme des trois contributions !S+1D+3p

T
I

expérience

direction du premier électron éjecté

Les résultats théoriques sont multipliés par 0.5
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Fig. 4h - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
différentes : Ej =30eV,E, =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 0; = 1040 .
Modéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale a I'état initial . Fonction d'onde de I'état initial :

celle de Clementi et Roetti (corrélée )

—o-o- contribution de I'état IS de I'ion

-«2&- contribution de I'état 'D de l'ion
.<»s». contribution de I'état 3P de l'ion

—a-0 somme des trois contributions 1S+!D+3P

T direction du premier électron éjecté

I  expérience
Les résultats théoriques sont multipliés par 0.5
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¢ - Cas du krypton E; + E; =120eV

Une seule expérience a été réalisée par le groupe d'Orsay. Elle est de type symétrique
E;=E;=60eV ( Fig. 5a - 5c ). La valeur de l'amplitude de la section efficace
quintuplement différentielle est élevée. Elle est méme supérieure a celle observée dans le cas
correspondant b- ( E; +E; =90eV , 0; =104% ) mais reste inférieure a celle observée dans
le cas a- ( E;+E;=30eV, 0,=104% ). Notre modéle donne un bon accord avec
l'expérience moyennant ici lintroduction d'un facteur multiplicatif plus important.
Néanmoins, la forme de la courbe expérimentale est bien reproduite, ce qui n'avait pas été le
cas pour E; = 60eV et E; =30eV.

d - Cas de I'argon (E; + E; =30eV)

Une seule expérience a été réalisée E; =20eV et E; =10eV. La figure 6a montre un bon
accord théorie - expérience. La prise en compte de la corrélation dans I'état initial joue ici un
role considérable aussi bien du point de vue amplitude que forme de la courbe. Ce dernier
point est illustré par la figure 6b ( tracée en diagramme polaire ) Nous avons également
tracé deux autres diagrammes polaires ( Fig. 6¢c et 6d ) relatifs au cas du krypton qui
montrent également l'influence de la corrélation sur la forme de la courbe. Ce point est trés

visible sur la figure 6d pour E; = E; =45eV.
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Fig. 5a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; = E; =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 6, = 104° . Modéle
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée )
—— contribution de I'état IS de l'ion

------ contribution de I'état 'D de I'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions 1S+!D+3p

T direction du premier électron éjecté

I  expérience

Les résultats théoriques sont multipliés par 12.5

82



E1=E2=60eV 0, =104deg

0.00036

0.00024 | 4 Y\ A
To ot

0.00012 h 'y /4

LY
0.00000 \M A P - o= - IO
0 36 72 108 144 180 216 252 288 524 ans!

Fig. 5b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 8y du deuxieme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E, =E, =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 0, = 104% . Modéele
utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle de Clementi et de Roetti .
_e-e— contribution de I'état 'S de I'ion

-a- contribution de I'état 'D de lion

.0.c.. contribution de I'état 3P de l'ion

o+ somme des trois contributions 'S+'D+°P

T  direction du premier électron éjecté
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Fig. 5c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
identiques : E; = E, =60eV . Le premier électron est éjecté suivant 6, = 104° . Modéle
utilisé : fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial : celle de
Langlois ( corrélée )

—— contribution de I'état 'S de I'ion

------ contribution de l'état 'D de l'ion

contribution de I'état 3P de I'ion

————— somme des trois contributions 1S+!D+3p

T direction du premier électron &jecté
I  expérience
Les résultats théoriques sont multipliés par 12.5
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Fig. 6a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du l'argon en fonction de

l'angle d'éjection 02 du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
E; = 20eV,E; —~10eV . Le premier €lectron est éjecté suivant 9, =255 .

différentes :
état initial . Fonction d'onde de I'état initial .

Modéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale a I
celle de Langlois ( corrélée ) et celle de Clementi et Roetti .

_.—_ _ somme des trois contributions 15+1pD+3P ( Langlois )

_0-—0-— somme des trois contributions IS+1D+3P ( Clementi et Roetti )
T direction du premier électron éjecté

T expérience

Les résultats théoriques sont multipliés par 0.4
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avec

F1=20ev E2=10ev 01 =255deg
orthogonalisalion

Fig. 6b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du l'argon représentée en
diagramme polaire en fonction de 'angle d'éjection 02 du deuxiéme électron . Les énergies
des électrons éjectés sont différentes : E, =20eV ,E, =10eV . Le premier électron est
éjecté suivant 0, —255° . Modéle utilisé : fonction B.BK orthogonale a I'état initial .
Fonction d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée ) et celle Clementi et de Roetti
———— somme des trois contributions 1IS+1p+3p (Langlois )

—.o—0— somme des trois contributions 1g+!D+3P ( Clementi et Roetti )

1 direction du premier électron éjecté
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E1=20eV Ep=10eV 0, =255deg avec orthogonalisation

Fig. 6¢ - section efficace quintuplement différentielle (‘en u.a) du krypton représentée en
diagramme polaire en fonction de l'angle d'éjection 83 du deuxiéme électron . Les éncrgics
des électrons éjectés sont différentes : E; =20eV,E, =10eV . Le premier électron est
éjecté suivant 0, —2550 . Modele utilisé : fonction B.BK orthogonale & I'état initial .
Fonction d'onde de I'état initial : celle Langlois (corrélée ) et celle de Clementi et de Roetti
. _ somme des trois contributions S+/D+3P ( Langlois)

—.o—0— somme des trois contributions 'S+!D+3P ( Clementi et Roetti )

1 direction du premier électron éjecté
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avec

Ey=E2=45ev 01 =105deg orthogonalisalion

Fig. 6d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton représentée en
diagramme polaire en fonction de l'angle d'éjection 6, du deuxiéme électron . Les énergies
des électrons éjectés sont identiques : E; =E; =45eV . Le premier électron est éjecté
suivant 0; = 105° . Modeéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale 4 I'état initiale . Fonction
d'onde de I'état initial : celle de Langlois ( corrélée ) et celle de Clementi et de Roetti

————— — somme des trois contributions IS+!D+3P ( Langlois )

—-0—0— somme des trois contributions 'S+!D+3P ( Clementi et Roetti )

T  direction du premier électron éjecté
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e - Cas du néon

Aucune expérience n'a été réalisée a ce jour, mais il nous a semblé utile d'examiner le
comportement du néon dans les mémes conditions que l'argon et le krypton. Les figures 7a
et 7b montrent ici I'influence négligeable de la corrélation dans I'état initial. Ce point est trés
important et mérite quelques commentaires. Dal Cappello et col.[w] ont étudié
systématiquement la contribution de chaque interaction de configuration présente dans la
fonction corrélée de Langlois. Ils ont montré la forte prépondérance des termes ( 4d? ) pour
le krypton et ( 3d?) pour l'argon. Ce sont ces termes qui expliquent la forte différence de
comportement entre les fonctions de type Hartree-Fock de Clementi et de Roetti et les
fonctions interaction de configuration de Langlois. Or, pour le néon, il n'existe pas de
couche d de méme niveau quantique que 2pS . Cette absence explique a elle seule les
résultats différents de la double ionisation du néon par rapport a la double ionisation de
l'argon et du krypton. :

Un autre point trés important est celui évoqué par R.Hall et col.[20] lors de I'étude de double
photoionisation des gaz rares. Ils ont observé la prépondérance de la contribution 3Pala
section efficace totale dans le cas de I'argon, du krypton et du xénon, excepté le néon. Nous
avons étudié ce point en tragant la section efficace quintuplement différentielle ( Fig. 7c )
mais nous n'avons relevé aucune différence de comportement : le terme 3P semble encore
rapporter la plus forte contribution comme le cas de l'argon et du krypton. Le néon semble
donc présenter un comportement différent et mériterait une investigation expérimentale plus

conséquente aussi bien par impact photonique que par impact électronique.

f - Etude en fonction de 'angle de diffusion

Un autre point essentiel est 'étude de la variation de la section efficace quintuplement
différentielle en fonction de l'angle de diffusion 0 ( figures 8a-d ). L'angle d'éjection 0, est
fixé ( 0,=280° ou 6,;=80° ). L'angle d'éjection O, est variable ( 0,=105" +6, ou
62=255° +0, ) de telle fagon que I'angle relative entre les deux €lectrons éjectés soit proche
de 180°. On voit bien que la section efficace quintuplement différentielle décroit tres
rapidement quand I'angle de diffusion augmente, surtout entre 0° et 1°. Ce résultat confirme
celui obtenu Joulakian et Dal Cappello[u] sur 'étude de la double ionisation de I'hélium.
L'accord avec l'expérience est nettement moins bon. Ce désaccord n'est pas surprenant car
notre modéle ne donne pas une amplitude correcte ( nous avons égalé la troisiéme fonction
hypergéométrique de la fonction BBK a 1) en fait notre modéle ne peut expliquer que
qualitativement les distributions angulaires.
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£,=20eV E2=10eV 01=255deg  avecC orthogonalisation

Fig. 7a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon représentée en
diagramme polaire en fonction de l'angle d'éjection 6 du deuxiéme électron . Les énergies
des électrons éjectés sont différentes : E, =20eV,E, —~10eV . Le premier électron est
éjecté suivant 91 =255° . Modéle utilisé : fonction B.B.K. Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Langlois (corrélée ) et celle de Clementi et de Roetti

—._— — somme des trois contributions 15+1p+3P ( Langlois )

_.o0—0— somme des trois contributions 15+1D+3P ( Clementi et Roetti )

T direction du premier électron éjecté
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F1=E,=15eV  01=255deg avec orthogonalisation

Fig. 7b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon représentée en
diagramme polaire en fonction de 'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron . Les énergics
des électrons éjectés sont identiques : E; =E; =15eV . Le premier électron est ¢jecté
suivant 0, = 255° . Modéle utilisé : fonction B.B.K . Fonction d'onde de I'état initial : celle
de Langlois (corrélée ) et celle de Clementi et de Roetti

—.——— somme des trois contributions S+!D+3P ( Langlois )

—0—-0— somme des trois contributions IS+!D+3P ( Clementi et Roetti )

T  direction du premier électron éjecté
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E1=20eV Ep=10eV 0, =255deg avec, orthogonalisation
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Fig. 7c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction dc
l'angle d'éjection 62 du deuxiéme électron . Les énergies des électrons éjectés sont
différentes : E,; =20eV,E; =10eV . Le premier électron est éjecté suivant 0, =255 .
Modéle utilisé : fonction B.B.K orthogonale a I'état initial . Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Langlois (corrélée )

—— contribution de I'état 'S de l'ion

------ contribution de l'état 'D de l'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions 'S+!D+P

1 direction du premier électron éjecté
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u.a ) du krypton en fonction de

Fig. 8a - section efficace quintuplement différentielle ( en
— 80°. Le deuxiéme électron est

I'angle de diffusion. Le premier électron est éjecté pour 9,
éjecté pour 0,=105° +05; ( 05 est I'angle de diffusion ). Modéle utilisé: fonction B.B.K.
Fonction d'onde de I'état initial: celle de Langlois ( corrélée )

___ contribution de I'état IS de l'ion

------ contribution de I'état 'D de l'ion

........ contribution de I'état 3P de lion

—_.—-_ somme des trois contributions 1S+1p+3P

1 expérience
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E1=E2=45eV 01 =80deg avec orthogonalisation
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Fig. 8b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle de diffusion. Le premier électron est éjecté pour 0, = 80°. Le deuxiéme électron est
éjecté pour 0,=105° +0; ( O est I'angle de diffusion ). Modéle utilisé; fonction B.B.K.
Fonction d'onde de l'état initial: celle de Langlois ( corrélée )
__ contribution de I'état S de l'ion
------ contribution de I'état 1D de I'ion

contribution de I'état 3P de l'ion
—.—— somme des trois contributions 'S+!D +3p

1 expérience
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Fig. 8c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle de diffusion. Le premier €électron est éjecté pour 0, = 280°. Le deuxiéme électron est
éjecté pour 9,=255° +05; ( O est l'angle de diffusion ). Modéle utilisé: fonction B.B.K.
Fonction d'onde de I'état initial: celle de Langlois ( corrélée )

contribution de I'état IS de I'ion

------ contribution de I'état 'D de l'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions 1S+!D+3P

1 expérience
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E1=E2=45eV 01 =280deg avec ofthogonolisotion

102

Fig. 8d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle de diffusion. Le premier électron est éjecté pour O, = 280°. Le deuxiéme électron est
éjecté pour 0,=255° +8;; ( 65 est l'angle de diffusion ). Modéle utilisé: fonction B.BK.
Fonction d'onde de I'état initial: celle de Langlois ( corrélée )

—— contribution de I'état 'S de l'ion

------ contribution de l'état 'D de l'ion

........ contribution de I'état 3P de l'ion

——— somme des trois contributions 1IS+1D+3P

1 expérience
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4- Obtention des meilleures conditions expérimentales

Afin de donner aux expérimentateurs les meilleures conditions expérimentales nous avons
étudié la section efficace quintuplement différentielle en fonction des deux angles d'éjection
pour des énergies variant de 5 eV a 85 eV. Les diagrammes en trois dimensions donnent des
indications quant au meilleur emplacement des détecteurs. Lorsque les énergies des deux
glectrons éjectés sont égales ( fig. 9a-d et 9h ) on observe l'existence d'une vallée profonde
ou toute éjection est impossible. Cette vallée disparait au fur et & mesure de I'amplification
de la dissymétrie en énergie ( fig.9g ). Les figures 9 (a-g) illustrent respectivement le cas de
la double ionisation de krypton. Les figures 10 (a-e) et 11 (a-e) illustrent respectivement le
cas du néon et de l'argon. Il nous a semblé plus commode de rassembler les résultats
marquants de ces figures dans un tableau. On constate de nouveau l'importance de la prise
en compte de la corrélation dans I'état initial pour le cas du krypton.

fonction E,eneV [E; eneV maximum | 0; en deg. [ 8, endeg.
d'onde initial ‘
15 15 6,6439107 | 342 157
fonction de 45 45 9,9011 107 106 7
Langlois 60 30 221761072 157 49
85 5 15334102 320 60
krypton 60 60 25373107 275 47
15 15 23931104 113 25
fonctionde H-F| 45 45 49282107 92 20
60 30 1,480 107 180 60
15 15 3,0018 1072 105 2
fonction de 45 45 32208107 | 336 89
argon Langlois 60 30 3,1658 10| 90 338
85 5 241811073 ] 336 85
60 60 135631073 ] 332 82
15 15 1,6201 1072 109 17
fonction de 45 45 1,020102| 89 12
néon Langlois 60 30 1,1253 1072 10 86
85 5 1,58291072| 75 8
60 60 5887110°] 85 12
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E1=E2=15ev avec orthogonalisation
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Fig. 9a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

I'angle d'éjection 0; du premier électron et de I'angle d'éjection 6; du deuxi¢éme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal a-1° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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E1=E»=10ev avec orthogonalisation
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Fig. 9b - section efficace quintuplement différenti
l'angle d'éjection 6, du premier électron et de I'
L'angle de diffusion 6 est égal 4-1° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale 3 I'
celle de Clementi et Roetti.

elle (enua) du krypton en fonction de
angle d'éjection 8, du deuxiéme €lectron.

état initial. Fonction d'onde de I'état initial -
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avec orthogonalisation

E1=E>2=45ev

du deuxiéme électron.

- section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

l'angle d'éjection ©; du premier €lectron et de l'angle d'éjection 0

Fig. 9¢

est égal a-1°.

L'angle de diffusion 0

onde de I'état initial :

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale 4 I'état initial. Fonction d'

celle de Langlois ( corrélée ).
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F1=E>=45ev

avec orthogonalisation
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Fig. 9d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

l'angle d'éjection 0; du premier électron et de I'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal 4 -1° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale 4 I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Clementi et Roetti.
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E1=60 E2=30ev avec orthogonalisation
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Fig. 9e¢ - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

l'angle d'éjection 0, du premier électron et de l'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal 4-1°.

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Langlois ( corrélée ).
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F1=60 E2=30ev avec orthogonalisation
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Fig. 9f - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 8, du premier électron et de I'angle d'éjection 6; du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal a-1° .

Modgéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale 4 I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial :
celle de Clementi et Roetti.
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avec orthogonalisation

E1=85ev Eo=bev
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Fig. 9g - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de
I'angle d'éjection 8; du premier électron et de l'angle d'éjection 6, du deuxi¢éme électron.

L'angle de diffusion O est égal a-1° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial :

celle de Langlois ( corrélée ).
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avec orthogonalisation

E1=E>2=60ev

920000

10000

est égal a-1°.
Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale & I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial :

l'angle d'éjection 6; du premier électron et de I'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron.
celle de Langlois ( corrélée ).

Fig. 9h - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du krypton en fonction de

L'angle de diffusion 6,
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E1=Ep=15eV avec orthogonalisation
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Fig. 10a - section efficace quintuplement différentielle (en u.a) de l'argon en fonction de

l'angle d'éjection 0, du premier électron et de l'angle d'éjection 0, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal 4 -0,45° .

Modele utilisé: fonction B.B.K orthogonale & I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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E1=FEo=45eV avec orthogonalisation
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Fig. 10b - section efficace quintuplement différentielle (‘en u.a ) de I'argon en fonction de
l'angle d'¢jection 6; du premier électron et de l'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 6 est &gal 4 -0,45° . '

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale & I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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F1=60eV E2=30eV avec orthogonalisation
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Fig. 10c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) de l'argon en fonction de

I'angle d'éjection 0; du premier électron et de I'angle d'¢jection 6; du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 6 est égal 4 -0,45° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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£,=85eV Ep=5eV avec ortho
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Fig. 10d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) de I’

gonalisation

argon en fonction de

I'angle d'éjection 0, du premier électron et de l'angle d'éjection 8, du deuxiéme électron.

L'angle de diffusion B est égal 2-0,45° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale & I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:

celle de ( Langlois ).
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F1=Ep2=60eV avec orthogonalisation
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Fig. 10e - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) de l'argon en fonction de
I'angle d'éjection ©; du premier électron et de l'angle d'éjection 6, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal a -0,45° .

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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Ey=E2=15¢eV avec orthogonalisation
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Fig. 11a - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction de

langle d'éjection 8; du premier électron et de l'angle d'éjection 0 du deuxiéme électron
L'angle de diffusion 6 est égal a -1

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial
celle de Langlois ( corrélée ).
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F1=E2=45eV avec orthogonalisation
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Fig. 11b - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction de

I'angle d'éjection 6, du premier électron et de l'angle d'éjection 6
L'angle de diffusion 6 est égal 4-1° .

du deuxiéme électron.

Modeéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:

celle de Langlois ( corrélée ).
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avec orthogonalisation
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Fig. 11c - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction de

I'angle d'éjection 6 du premier électron et de 'angle d'éjection 0

du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 6 est égal 2 -1°.

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I

état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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Fig. 11d - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction de
I'angle d'éjection ©; du premier électron et de l'angle d'éjection 6 du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion O est égal a -1 °,

Modéle utilisé: fonction B.B.K orthogonale & I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de ( Langlois ).
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Ey=E2=60eV avec orthogonalisation

W\

7

«©
7]
o
A
| l’%\
)
| / \\ ' %}\\
o3 ’ R %/"\\\\
T \ A i
N R i /%’%’0““\&
N g A 4%4%/%%0:‘\&&\}3
i ONSNAR AN i
v /W'I"',M NI //‘A\\\\\\\&w \ / A\ ;J//,M‘"“ \,x
TN RN L
g o b
S N L i
iy
e A
RS
= g

N
\\R
A%

Fig. 1le - section efficace quintuplement différentielle ( en u.a ) du néon en fonction de

Iangle d'éjection 8; du premier électron et de I'angle d'éjection 6, du deuxiéme électron.
L'angle de diffusion 0 est égal a-1° .

Modele utilisé: fonction B.B.K orthogonale a I'état initial. Fonction d'onde de I'état initial:
celle de Langlois ( corrélée ).
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D- CONCLUSION

Ce travail a permis d'expliquer la plupart des expériences (e,3¢) réalisées & ce jour par
I'équipe de A.Lahmam-Bennani & Orsay. Nous avons pu établir que le mécanisme shake-off
est prépondérant. Il faut néanmoins tenir compte de l'interaction continuelle qui s'exerce
entre les deux électrons éjectés. A ce propos nous avons démontré limportance de la
corrélation dans I'état initial pour le cas de I'argon et du krypton.

Nous avons également indiqué les conditions optimales de détection en coincidence des
deux électrons éjectés et de I'électron diffusé. Ceci devrait permettre aux expérimentateurs
de reprendre leurs expériences sur le krypton et l'argon et, grace & la mise en place tres
récente de procédés de multidétection, de pouvoir séparer les contributions respectives Is,
ID et 3P de lion. 1l faudrait également réaliser des expériences sur le néon qui semble avoir
un comportement différent de celui des autres gaz rares.

Bien que notre modéle rende compte de l'allure des distributions angulaires il ne donne pas
I'amplitude exacte. Il faudrait donc reprendre notre calcul avec le vrai formalisme B.B.K,
puis tenter de mieux prendre en compte linteraction entre I'électron éjecté et la cible
doublement ionisée 4 l'aide, par exemple, d'un potentiel modéle.
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Annexe A

Les fonctions d'ondes décrivant les états initial et final de I'atome de krypton sont des
déterminants de Slater (6x 6) qui s'écrivent de la maniére suivante:

pour l'état initial on a:
2p¢ —>7‘6=!|a.(l)az(2)a3(3)a4(4)a5(5)a6(6)| (AA-1)

pour l'état final les deux électrons éjectés sont décrits par deux fonctions d'ondes @, et @,

supposées séparables:

4 . - -
R QO LIOLIOLYOLIC - (AA-2)

Soit f, un opérateur de I'élément de matrice M:

Zp:(v_%’-b,(i,)bz(iz) ......... bN(i,,)> (AA-3)

M= E o, (1D2,2)...an (W) T [ DrGi)ba i) Br i) (AA -4)
P ) n

i,1,,.....1, sont leS permutations de 1,2,.......... N et p est le nombre de permutation. Les

électrons éjectés auront le méme spin que dans I'état initial, on pose:
a|=b| a.2=b2 a3=b3 a4=b4 b5=®| b6=®2

En tenant compte de l'orthogonalité spin - orbite on obtienti, =1i,=2 i;=3 i, =4

M=zp:£——l'£(a,(l)az(2) ...... (O[T &8 00D ... @ (is) D5 ie)) (AA -5)
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La seule possibilité qui existe est:i; =Setis =6 car les deux électrons éjectés auront le
méme spin que dans I'état initial, @, et ®, ont des spins différents, I'élément de matrice

s'écrit alors:

M = 3 a0 o, ) 01| 02)-+ 25[e %], e )

n=1

a5 1) 0,)~6(as 0 ac ) (AA-6

On suppose maintenant qu'on remplace a, et as par ®, et D,, dans ce cas D, et O, ont
méme spin (-), cette fois ci, I'orthogonalité des spin - orbites nous donne:

i,=4etic=6o0ui,=6etig=4

L'élément de matrice devient pour le méme spin et en tenant compte de la permutation

M= 3 (ou o ) ] 01 @) (5001 )0 )] + (20| @1 )] @)

n=1,2,3,5
(34 |e®%| @, Y(as| @) +{as %] @2 )(as| @) -(as || @1 ){as | @2)

(o]0l @:) - (au @:Na@)] (AL

On aura quinze fagons possibles d'éjecter deux électrons, six pour les spins identiques et
neuf pour les spins différents:

P-iPs1 PaPo P-1Pi PP PPy PoPo PoPi PoPr PiD:

Dans le cas ou le transfert d'impulsion prend n'importe quelle direction, il faut tenir compte
des contributions ci-dessous:

(po |eiﬁf| p_.l> #0 ainsi que (pﬂo e“"’l p:}) #0

Dans un premier temps on permute ®,eta, puis ®,eta;, pour chaque cas le nombre de
permutation est (—1)=1, on obtient les deux contributions:

ase®H|a o | @ Nas|@:) et ~(as[eHas)(as| Di)ac| @)
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De la méme maniére on permute P,eta, puis P,eta, on obtient les deux autres

contributions
(acle®|a; ), | @ )as| @) et -(asle®ai)a| @ )as|®1)
Finalement si la direction du transfert d'impulsion ne constitue pas un axe de référence, il

faut ajouter les quatre contributions citées ci-dessus, et I'élément de matrice pour les spins
différents ( par exemple p_,p_, )

M = [{po]e] o) + (B %[ o) + (P[] 1) + (B 67| 7)[{p-1| @1 )(P-1 | @2)]
+{pa %] @) (1| o) + (6| @2)(pa| @2) = 6(p-1| @:)(P1| )

(P11 poY(Po| @, )(B-1| @2 )P[0 )1 | @1 )(B | 02) (P e[ Po)Po | @2 )Pt | 1)

'(—ﬁ—l |em|§l )(51 | (sz-ﬁ—l |(D|) (AA-8)

Les autres termes a spins différents ou a spins identiques s'obtiennent de la méme fagon.
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Annexe B

Calcul des intégrales:

soit K le transfert d'impulsion pris dans une direction quelconque, on doit calculer

l'intégrale suivante:

eil(f

i)

1- Calcul de I= <npol

&% =4ny X il (kDYDY

1= Y ¥ [ Y™ (@Ym(Q Y™ (Q)dQ4ny™ ()i [RoJ (K DR, Pdr

L= [ Y™ @YR@% (@42 1y [ %™ @Y @Y (@40

In=(_i)m. ((21,+1)(2£1 -;1)(212 &)%(16 é %)(_‘;m ! r“;z)

—m+m+m, =0 |h-L|sIsh+l {1:0 =1 1=2

Régle de symétrie:
TR S .
(m, m, m,) est:

a - invariant dans une permutation de trois colonnes;
b - multiplié par (—1)a*+k*b lorsqu'on permute deux colonnes;
¢ - multiplié par (—1)i*h+5 lorsqu'on change les signes m,,m,, m;

calcul de terme (npo|e®?| n'po)

o3 (101 101+3J§121 121
o= "Tax\0 0 0)l0 0 077370 0 0{0 00
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On a exclu le cas ou I=1 m=0 carsi m;=m,=m=0e¢et si ], +1, +1 est impair alors

L1
(6 ! 5):0 (AB-7)

Dans notre cas il reste tout simplement les cas (=0 m=0) et (=2 m=2)

(9905 8)--F (508)=(050)-V5 (AB-3)
I= —JZ——;%4KY8(Qk)IRH.1 (1)To(k.1)R}, (r)r?dr

3\/;5_ 1254nY°(Qk)12IRn,(r)Jz(k r)R,,(r)ridr

I= fRn,.(r)Jo(k.r)R;,._, (r)ridr-(3cos 6, 1) f R, (1)T2(k.0R, (:r)rzdr (AB-9)
I=1" . —(3cos?8, — DI}y (AB-10)
r Ri(r) = %S%TC'"
Ri(r) = % Hrre-e
i ~2/— ’s (AB-11)
Rl(r)= ‘/};—5-8 2rle
1 - 27 l% 4 a—6r
LRs(r) = We r‘e
na—PBx qp —_ n a‘ b
jx eP*sin(bx)dx = (-1) TB"(W) (Ref>0 b>0) (AB-12)

Le calcul des intégrales s'obtiennent aisément en appliquant la relation ( A B -12):

(e+e') -

b = 32(88')%(8 +e) (K2+(e +e'))’

eheh 5(e+¢')* +K* -10(e +€')*k?
(K2 +(e+¢'))

I, =24
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4_ .y )/24O(a+s)(3(e+e)4+3K4 10(e +¢')?K?)
7f0=5 (K2 +(e+¢' 2)’

Iy, =

w42 e H 700 TEHE ) —KE~ 35(c +¢&')*k? +21(e +&' K
o =25 21° (K2 +(e+€")?)

B =B ey 240(e +¢')(3(e +&')* +3K* —10(s +¢'K?)
45 (K2 +(e+e'))

u - AV2 e Y7901 (E+E')° — —K5-35(e +¢')*k? +21(g +€')*’K*

T (<2 + o+

g+g') -KS—7(c+¢&')*k*+7(e +&')’K*
(K2 +(e +&')?)

M = 8 e%s'% 720x56(e +¢') (

%87 135435

)(e+a ¥ -Ké-T7(e+g')k?+7(e +€' ) K*

1 - 8 ek
315(88)2720X56(8+8 K+ (e e ¥y

Lo =

I, = 4‘/— '%g'%no x 56 9(s+¢') —84(e+€')’K*+ 126(€ + e'): k*-36(s+¢€')*Ké +K®
135v24 (K2+(e+s')2)

8 Wl
=— S __ (¢¢)5720x56x 18I,(8,¢,¢'
s 7(45)2JEE( ) o(8,%,€)

5(e+e ) —60(e +€')°K? +126(e +¢ )“k4 60(e +&')?K°¢ + 5K®
(K2 +(e+€'))"°

I,(8,e,e")=

Pour la fonction de Bessel d'ordre 2 les intégrales de type I1},. se calculent de la méme

maniére que précédemment:

')A 48K%*(e +¢')
(K2 +(e +¢'))°

I} =%

3 (88

2% Ko /48K=(7(s+s)z -K?)
“3J15° (K2 + (e +€')2)’

L _
L =

123



wo_ Ko /4384K2(e+8)(7(s+e)2 -3K?)
o 3~/W (K2 +(e+e'2)°

2% e /1152K2(21(s+a)4 18(s +¢&')*K2 +K*)

|1 -

= 45«/—_ (K2+(e+¢ )2)

7 384K (e +' )7(e +&')* -3K?)
(K2 +(e+8')?)

113213 —_( ee')”2

2% Ko /1152K2(21(e+a)4 18(¢ +&'K? +K*)

l,l

= c——

5\[— (K? +(e+¢' )2)
. e ,/11520K2(e+s)(21(s+s)4 ~30(s +€')*K? + 5K¢)
Iy =
135\/— (K2 +(e+¢e )2) -
=4 (e ),/11520K2(e+s)(21(e+e)4 ~30(c +¢')2K? + 5K*)
315 (K2 +(e+€'))
by 2% e gy1152K2(231(s+8)‘ —496(c +&')*K? +165(¢ +¢')2K* — 5K°)
= 54545 (K2 +(e+e'))

I.lf>2ls = 7(45)2 (88)'1/ 12(8 €, )

11520K2(e +¢&')(33(e +£')° —99(e +&')*K? +55(e +&')’K? — ~5K¢)
(K2+(e+e )1)

12(81618 )

2- Calcul des autres intégrales de type:

)

I, = {np, |e“2f|n' pt.‘) L= (npﬂ e“-“'ln' pﬂ> I = (npﬂ

En utilisant les relations (A B -3) et (AB -5)

tiogi (AB-13)

n2n'

I, =" %cosek sin 0,e*
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L=+ % (cos? 8, — D)1,

I = %sin’ 0, eI, (m=-2) (AB-14)
I; = —g-sin2 ) e (m=2) (AB-15)
L'introduction des corrélations (5 s ) dans I'état initial nous améne & calculer

I, = (npo|e®|n's) =i cosB.I 71

I = (npﬂ |e“‘*| nis) = i -:/% sin O™ ™ Ly,

A :
w _[2Y?eHe% 8K(g+e')
b (3) e (K2+(s+e')2)3

5(e+g')*-K?
(R2+(e +¢')?)’

15 = 2 (ee')48K

5(e+¢')? —3K?
(K2+(e+ g'))’

213

o 25y .y .
L =3 158 26'/2 48K (e +¢€')

35(+¢')* +3K? - 42K* (e +€')*
(K2 +(e+€'))

I = - ‘:05 e¥e’% 48K

y ' —_ [}
s, =2 _ o3 100K (e +e') [ HEN —14ETEV L + 3K
45421 (K2 +(e+€')?)
N6 _ N2 "2 —
I = 8 %e'¥ 5760K21(t:+e ) —63(e+€')'K +278(e +¢')?K* -K¢
135435 (K2 +(e+e')2)
o _ 2% 15(c +€') — 63(e +&')*K? +45(¢ +€'K? — 5K

£/2¢'/280640K (e +€
57 1354245 (e+e) (K2 +(e+e'))
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I}»?s —gﬂ;—l—403200K 33(s+e')* ~184(e+8')° +198(e +9')‘:§<4 —44(e +e' K +K*
3535 (K2 +(e+¢')?)

De méme pour (5s|e®|4p) ; (5s|e®|3p) ; (s|e®|2p), (4p|e™*|3s) ...etc.

Liintroduction de la contribution 4d? dans le singulet 'D, le triplet 3P et le singulet IS fait
apparaitre d'autres formes d'intégrales qui se calculent de la méme manicre que
précédemment mais qui nécessiteraient un nombre conséquent de pages pour les écrire.

(npo|e®|ndy,) = Tl(l cos? 0, ) sin B e oxI12

(npy |e%|nd.) = Tl cosOI2, — :z;_ (3cosBx — 5¢08° 6, )3,
(npy, |€%F|nds ) = 15—2‘[34 cos0, sin? 0 e™ixI2,

(npo|e¥| nd,,)= —%‘g-i cos0, sin? O, e2ixI}2,

(npu|e¥|ndy,) = F % sin OgetioxIl2, + Z%Ei(l —5c0s? 0, ) sin Og et oxI3

(npy|e¥|nd) = _i%/ii sin3 Qg ePinIl2
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Annexe C

Cas des atomes & couche ouverte.

11 différe en deux point du cas des atomes & couches complétes:

a - La fonction d'onde est généralement représentée par une combinaison linéaire de
déterminants.

b - Le probléme n'a plus la symétrie sphérique. Examinons la difficulté soulevée par le
premier point , et la maniére dont on le résoud.

Lorsque un atome posséde p électrons répartis dans une couche de nombre azimutal 1, il
existe C° maniéres de représenter la configuration considérée ( avec n =2( 2 1+1), clest a
dire C? déterminants de Slater & envisager pour cet atome ), soient D; ces déterminants,

chaque déterminant est fonction propre de I'hamiltonien, de S, et de L,.

Déterminants d? .

Tableau I

12 12
D, = ldzdol 12D, Dy = ddo 18Dy,
D, =|d,d, 12D, +2+/6D, Dy =|d,d_, 8D,, + 246Dy
D, =|d.d, J6D, +14D; +26D, |Dxn=|dido 6D, +24/6D6
D, =|d.d; 12D, + 26D, D, =|d.d_, 4D,, +4Dy,
D; =|d,d_| 8D; +2+/6D¢ Dy, =|dd., 10D,, +4D,
D =|did,| 6D, +2+/6D; Dy =|did_] 8D,; +2+/6Dy,
D, = d2a—1| 8D, + ZJgDs Dy = |dod-1| 6D, + 2\/3D23
D, = |didy| 12D, +2/6D, +6D, |Dux=|did- 8D, +2/6D
D, = d,d,| 12D, + 6D, +246D;, | D =|dedy 12D, + 246Dy - 6D,
Dy = Iazd—ll 8Dy, +2\[6D9 Dy = Iaod-|| 12D,; — 6Dy +2\[6—D28
D, = |dzd—z| 4D,, +4D,, Dy = dd., 8Dy +2w/€D2-,
Dy, =|dd| 10D,; +4D;, Dy =|dd_ 4D, +2+v6Ds
Dy =|dyd., 4D,; +4D,, Dso ={dod. 6D,, + 2\/_6_D29
D, =|dd., 10D, +6Dyy +6Dys | Do =[dod-o] 12Dy,
D5 = |dody| 12D, +6Dy —6D;s | Dz =|dod| 12D,, +24/6Ds,
Dys =[did 10D~ 6Dy +4D;;  |Du=|dda| | 14Dy +2V6D5, 246D,
Dy, = Iazd-zl 4D,; +4Dy Dy, = aod—zl 12D, - 26D,
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L'opération I?D; =) A;D; permet de déterminer les éléments de matrices non nuls;
j

rapportés dans le tableau I .La détermination des valeurs et des vecteurs propre ne pose
aucun probléme , ces derniers seront donnés dans le tableau II.

Vecteurs propres en fonction des D; mp mg Etat
Tig(-zns +/6Ds) 1 1

ﬁ(-zn, +/6D; — /6D, +6Dy0) 1 0

71§(-2D,. +Dpy) 0 1

J—:_(-)-(2D.3 —Dys—Dys +2Dy;) 0 0

ﬁ(-zn,, ++/6D) 1 1 | °P
7%(—2D,, +Dy) 0 -1

"J%("ZD” +/6Ds,) -1 1

Ti_(—)(—znzs +/6D5 ++/6D;) — 2Dyg) -1 0

-‘/—i.?(—zn29 +/6Ds) -1 -1
\/%(—D2+3/§_6—D3+D4) 2 0

7:1;7(—61)’ +/6D; - 6D, +6Dyo) 1 0

ﬁ(znn +Dy, - 2D;s — Dy —2D17) 0 0 D
:/%{(-wzs +/6D55 — V6D +6D3) -1 0

‘[g (-Dy + -‘12—6-1),3 +Ds,) 2 0

-—71;(—D,3 +Dy4~Dys = Dyg+Dyr) 0 0 1S

Déterminants p?.

11 est possible d'envisager par un calcul analogue que précédemment les quinze déterminants
p? suivants:
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Tableau III.

12 N
D, = |4p: 47| 6D, 0
D, = |4pi4po| 2D, 2D,
D; =|4p: 4P| 4D, -2D, D, +D,
D, = |4P14pJ| 4D, -2D, D,+D,
D; = |4P,4Do| 2D, 2D,
D; =|4pi4p.| 2D, 2D,
D, = |4pi4P.| 2D, +2D, D, +D;
D; = |[4P:4p-| 2D, - 2D, D, +D,
D, =|4po4Do| 2D, — 2D +4D, 0
Dy, = |4P14p-| 2D, 2Dy, -
Dy, =|4po4p-| 2D,, 2D,
Dy, =|4pod4P4| |4D,,-2D, D,, + Dy
D= |4§o4p-1| 4D,; -2D,, D, +D;
D= |4§o4_ﬁ—1| 2D,, 2Dy,
D, = |4p_14P.| 6D, 0
Tableau IV.
Expression des vecteurs mg mg Etat
propres en fonction des D;
B, D, 1 1
B, 71—2—(D3 +D,) 1 0
B D, 1 -1
B, D, 0 1
B, 75 (D7 +Dy) o | o | P
B, Dy 0 -1
B, Dy, -1 1
B, %‘(Dlz +D;3) -1 0
B, D,. -1 -1
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Abstract. The differential cross sections for the Kr (e, 3¢)
Kr+* reaction are calculated (by using correlated wave
function) in the case of high incident energy (5 keV) for
the three terms of the final Kr** (4p%) ion. We have
performed an ab initio calculation on the basis of the first
Born approximation using correlated wave functions for
the target. The agreement with the first available (e, 3¢)
experimental data is fairly good. Other typical experi-
mental situations are proposed and discussed.

PACS: 34.80.Dp

1. Introduction

The understanding of correlation effects arising in the
dynamics of electrons escaping from a charged core con-
stitutes a permanent challenge in atomic and molecular
physics. Double ionization by electron impact is the most
attractive study because the simultaneous ejection of two
electrons is forbidden when the independent-particle
model is applied and is strongly dependent on the elec-
tron-electron correlation. In the present paper, only the
double ionization of noble gases by electron impact is
investigated although the theoretical development used
here could be also applied to the other cases.

Double ionization is experimentally much less prob-
able than single ionization. For instance the ratio
a**/* of double to single ionization total cross sections
is only around 0.5% for helium if the high incident ener-
gy is 5 keV. This ratio increases (by a factor of ten) when
argon or krypton is used as target [1] instead of helium.
The first experimental investigations determined this ra-
tio [1, 3] as a function of the incident particle energy.
Then partial-differential cross sections have been studied
[4, 5]. But all these experiments are not very sensitive
to finer details of the ionization dynamics. Lahmam-Ben-
nani et al. [6, 7] have recently performed measurements
of fully differential cross sectlons on argon and krypton.

In this type of experiment the directions and the cnergics
of the three outgoing electrons of the final state (one
scattered and two ejected) are measured by using three
detectors in coincidence. These so-called (e, 3¢) experi-
ments appear to be the most interesting tool available
to study the doublé jonization process. Unfortunately
the energy resolution is too poor presently to distinguish
the different states of the ion but we hope it will become
sufficient in near futute.

Several hypotheses have been made to explain the
mechanisms of the double ionization. In the early calcu-
lations of Tweed [8] the colliding electron is considered
to interact with and to eject only one of the target elec-
trons. The second one leaves the target because of the
resulting change of the effective potential that it sees.
This first order process is similar to the “shake off” mod-
el [9].

Carlson and Krause [10] have proposed two other
mechanisms in the case of electron impact (or photon
impact). In a first case the incident particle interacts suc-
cessively with two different target electrons, ejecting
them one by one. In a second case the incident particle
ejects one target electron, which then collides with and
ejects a second one. These two two-step mechanisms con-
tribute appreciably at incident energies below 1 keV
[11]. Since the projectile is very fast (5 keV) we neglect
these two-step mechanisms and use plane waves to de-
scribe it. So we arrive at standard first Born formulation
of this collision problem.

The model developed in this paper includes: the cor-
relation in the initial state, the different states of the
ion (3P, 'S and 'D) and the correlation in the final state
by using an approximation of the BBK model [12].

This model improves the preceding model of Yudin
et al. [13] where the interaction between both ejected
electrons is neglected. It improves as well the recent mod-
el of Dal Cappello et al. [14] where the orthogonalized-
Coulomb-wave model [15] is used instead of the BBK
model and where the calculation is limited to the ion
state 'S.
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2. Theory

The double ionization of complex atoms like krypton
(4p°) is a difficult problem and it is necessary to make
many approximations. Firstly we only take into account
of the six electrons of the outer-subshell (4 p®) of krypton.
Secondly the radial functions used to describe the elec-
trons of the krypton ion (4p*) are assumed to be the
same as the radial functions for electrons in the initial
state of the neutral atom of krypton. These two approxi-
mations are consistent with the well-know “frozen core”
approximation.

Starting from the first Born approximation we get
the fivefold differential cross section in atomic units for
one of the 15 possible ion state:

& dk,ky ky

= 40,40, 40, dEP D~ kk? MO

0(5)

where K=k;—k, is the momentum transfer, k; and k,
the momenta of the incident and scattered electrons, re-
spectively. The matrix element M corresponding to the
six electrons of the shell (4 p©) is written as:

6
M=%(‘I’f|—6+ Y e ). 2

Here, ¥ is the wave function for the initial state (4 7%
and ¥, that of the final state (4 pY) and the two ejected
electrons).

The matrix element may be reduced to a linear combi-
nation of simple matrix elements M;; when we expand
¥; in terms of one electron orbitals and we use the BBK
wave function for both ejected electrons:

1 .
MU=E Wosxky, ky, 1y, 1) €™

+efK T2 "2|¢i(rl)¢j(l'2)> 3
with
d=Y"(F)R(n,¢;7) @
R(n,e;n=[2m1] 2 (2eyr* 2"~ exp(—er) 5)
ik, r

4 ! .
'I’Blil(:W ™22 r(1+iZ/k,)

: lFl(“lz’ 1; —i(k, rx'l'kl‘l'l))

k,
eikz-r
(2—71:)3/—2 e"zlz"z F(l + lZ/kz)
—iZ .
. lFI(T, 1, —‘l(kz l'z+k2'l'2))
e~ kT (1-if2k,,)
Fulif2ky 3, 15 —ilkyari2 +Kyp112) ©

and ky, =4k, —k,|.
(3) is obtained if we assume:

(pule® 1> =0 Y

(7) is right when the momentum transfer tends to zero.
This case corresponds to the best situation that is to
the greatest values of the differential cross section [16].
It is also close to the case of the (e, 3¢) experiments per-
formed by Lahmam-Bennani et al. {6, 7] on argon and
krypton (K <0.45).

The matrix element requires a final state orthogonal
to the initial one. Here the wave functions used are not
orthogonal. It is possible to enforce the orthogonality
by the Schmidt procedure whose results, in the case of
low momentum transfer values, do not differ very much
from those obtained by (3).

Finally, (3) shows that the difficult problem of the
double ionization of rare gases like krypton can be re-

‘duced to a problem of two active electrons under simplc

approximations.

2.1. The initial state wave function

This part is detailed in the paper of Dal Cappello [14]
and we only add some little changes. We also examine
two wave functions: the Hartree-Fock wave function of
Clementi and Roetti [17] and those of Langlois [18]
calculated by superposition of configurations in order
to see the importance of the correlation for each ion
state. Here we use the following eight componcent:

4p°, 4p*(*S) 4d>(1S), 4p*(*8) 552('S),
4p*(15) 5p*(1S), 4p*(°P) Sp*(*P), 4p* (P)4d*(*P),
4p*(*D) Sp*(*D), 4p*(\D)4d*('D). ®)

This type of correlated wave function can be uscd for
the case of the double ionization of any np® shell [18]
(neon, argon and xenon). It is also possible to include
another component like 4 /2 but we estimatc that the
442 component is probably sufficient.

2.2. The final state wave function

The orthogonalized-Coulomb-wave model [15] uscd in
the preceding paper [14] leads to some disagreement
with a model based upon the BBK wave function in
the case of the double photoionization of helium [19].
The BBK model is actually the best treatment to describe
the double continuum of the two ejected electrons in
the field of an ion. Unfortunately it is not easy to apply
when we consider orbitals such as 4d or 5p because
it needs many derivatives. Another way is to approxi-
mate this wave function by assuming the third hyper
geometric function in (6) to be equal to 1. We lose a
part of the information about the amplitude of the differ-
ential cross sections but we keep the repulsive fuctor
e~ ™42 (1 —if2k,,) which is sufficient to explain the
strong angular correlation in the final state. We have
checked this approximation in the case of {e, 3¢) on he-
lium [20] and we observe the same angular distribution,
the differences being only on the amplitude of the cross
section. Our first aim being the explanation of the angu-
lar distributions we use this “approximatc* BBK modcl
in this paper.



3. Results and discussion

We have discussed in the preceding paper [14] the inade-
quacy of the orthogonalized-plane-wave model [21, 22]
and the Coulomb-wave-model [8, 23]. We have con-
cluded that a model without correlation in the final state
is unable to describe (e, 3¢) experiments. We have also
observed that the orthogonalized Coulomb-wave-model,
which simulates the Coulomb interaction between the
ejected electrons, gave some disagreement with experi-
ments [14, 19]. Then we only consider the approximate
BBK model described in this paper to explain the experi-
mental results on krypton [7] and argon [6] and to
propose new experiments.

In order to test the first Born approximation it is
interesting to examine a coplanar situation where an
ejected electron leaves the target in the direction of the
momentum transfer, the second electron being ejected
in the plane defined by the momentum of the incident
electron and the momentum transfer. If the angular dis-
tribution of the second ejected electron is not symmetric
around the momentum transfer K we have a proof that
the two-step mechanism is not negligible. This type of
experiment has not yet been performed and constitutes
a very clear check of the theoretical models. This typical
situation is studied in the Figs. 1, 2 and 3. At first we
examine the importance of the correlation in the inititial
state for each ion state (°P, 'D and 'S) for krypton.
In Fig. 1 we omit the repulsive factor and see that the
3p shows big differences with the two other states of
the residual ion. For example there is a minimum when
the second electron leaves the target in the direction
of K. Finally when we include the repulsive factor (Fig. 2)
we get little charge for *P contrary to other states for
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Fig. 1. The five-fold diflerential cross section in atomic units for
the (e, 3¢) double ionization of krypton 4 pS in coplanar geometry.
Electron energies are 5628.4 eV, 5500 eV and 45 eV, respectively
for incident, scattered and ejected electrons. The scattering angle
is —1° One electron is detected along the momentum transfer
direction (56°), while the second one is detected at variable angle.
Final-state wave function: Coulomb-wave model. Initial-state wave
function: Hartree-Fock wave function [17] -e-e-&- 'S ion state;
o0-0-0 'D ion state; 0--0--0 P ion state. Configuration interaction
wave function of Langlois [18}: — 'S ion state; —--'D ion state;
----- 3P ion state. 1 direction of the momentum transfer K; 1 direc-
tion of the first ejected electron
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Fig. 2. Same as Fig. 1, except for the final-state wave function: ap-
proximate BBK model
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Fig. 3. Same as Fig. 2, but with a for the 3p jon state: — Hartree-
Fock contribution; —-—-— 5p? component ( x 10); —— 4d?* compo-
nent ( x 10). b for the 1 D ion state: — Hartree-Fock contribution;
————— 5p? component (x 10); —— 4d? component (x 10). ¢ lor
the 1S jon state: — Hartree-Fock contribution; —-—+- 5p* compo-
nent (x 10); ——— 4d> component (x 10); ----- 55 componcnt

(x 10)
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which the maximum in the K direction disappears. The
inclusion of the correlations in the initial state leads to
different results: there is a big change in the shape of
the curves for the 3P (Fig. 1 and Fig. 2), such as shifts
of the maximum and only change of the amplitudes for
'D and 'S (Fig. 1 and Fig. 2).

It is interesting to study now the importance of each
component of the initial state when the repulsive factor
is included. The Fig. 3a, b and ¢ show that the big part
is given by the 4d% component for any ion state. We
may explain this result if we consider that the 44> com-
ponent is built from orbital such as n=4 and may inter-
act strongly with 4p? while the other components are
built from orbitals such as n=5.

In order to compare our theoretical results with the
experimental data of Lahmam-Bennani et al. and to fu-
ture experiments able to distinguish each ion state we
have drawn the contribution of each state to the cross
section as well as their sum. As a first conclusion of
the Figs. 4, 5, 6, 7 and 8 the major contribution is due
to the 3P ion state except near the K direction. As a
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Fig. 4. The five-fold differential cross section in atomic units for
the double ionization of krypton 4p® in coplanar geometry. Elec-
tron energies are 5628.4 eV, 5500 eV and 45 eV, respectively for
incident, scattered and ejected electrons. The scattering and the
first ejected electron angles are — 1° and 255°. The five-fold differen-
tial cross section is plotted as a function of the direction of the
second ejected electron. Final-state wave function: configuration
interaction wave function of Langlois [18]. The theoretical results
are multiplied by 1.5. — 'S ion state; ----- 3P ion state;
—— 1D ion state; —-—-— 1S+ 3P +'D ion states; I experimental
data [7]. 1 direction of the momentum transfer K; { direction of
the first ejected electron
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Fig. 5. Same as Fig. 4, except for the first ejected electron angle
(105°) and 1 direction of —K
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Fig. 6. Same as Fig. 4, but with 5568.4 eV, 5500 ¢V and 15¢V, rc-
spectively for incident, scattered and ejected electrons. There is no
multiplicative factor here
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Fig. 7. Same as Fig. 6, except for the first ejected electron angle
(105°) and 1 direction of —K )
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Fig. 8. Same as Fig. 4, but with 5568.4 ¢V, 5500 cV, 20 eV and
10 eV, respectively for incident, scattered, first and second cjected
angles. The theoretical results are multiplied by 0.33

second conclusion there is a general agreement between
our model and experiments. So we can explain the
smooth curve in Fig. 6 and Fig. 8 by the amount of 'D
and 2P contributions and the inclusion of the 4d* com-
ponent. This result seems to show that contributions
of excited 4p* states and double ionization 4p~'4s™'
are negligible.

Nevertheless we observe little disagreement (Fig. 4)
for a case where both energies of ejected electrons arc
higher. For this case it will be interesting to add a 4 f 2
component in the initial state wave function.
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Fig. 9. The five-fold differential cross section in atomic units for
the double ionization of argon 3p® in coplanar geometry. Electron
energies are 5553 eV, 5480 ¢V, 20eV and 10 eV, respectively for
incident, scattered and ejected electrons. The scattering and the
first ejected electron angles are —0.45° and 255°. The five-fold dif-
ferential cross section is plotted as a function of the direction of
the second ejected electron. Final state wave function: approximate
BBK model. Initial-state wave function: configuration interaction
wave function of Langlois [18]. The theoretical results are divided
by 60. — 'S ion state; ----- 3P jon state; —— 'D ion state;
————— 1S+3P 41D ion states; I experimental data [6]

The Fig. 9 shows a comparison between our model
and the first (e, 3¢) experiments on argon 3p® [6]. We
observe a good agreement between theory and experi-
ments as for the case of krypton (Figs. 6 and 8).

It would be interesting to do same new experiments
on neon 2p% because Hall et al. [24] showed that the
1D contribution is more important than the 3P in a dou-
ble photoionization contrary to the cases of krypton and
argon.

4. Conclusion

We are able for the first time to explain the major part
of the first (e, 3e) experiments on argon 3 p® and krypton
4p% with our approximate BBK model. We show that
the inclusion of the 442 component is necessary to ex-
plain the smooth experimental curves. We also show that
the 3P ion state gives the more important contribution
except in the vicinity of the momentum transfer. It is
now interesting to perform new experiments with typical
situations, especially for the case of the double ionization
of neon 2p%, in order to determine exactly the final ion
state.
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