
HAL Id: tel-01777085
https://hal.univ-lorraine.fr/tel-01777085

Submitted on 24 Apr 2018

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépôt et à la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche français ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Double ionisation de l’atome d’hélium et de l’ion
hydrure par impact électronique : étude des sections

efficaces multiplement différentielles
Pascal Lamy

To cite this version:
Pascal Lamy. Double ionisation de l’atome d’hélium et de l’ion hydrure par impact électronique :
étude des sections efficaces multiplement différentielles. Matière Condensée [cond-mat]. Université
Paul Verlaine - Metz, 1995. Français. �NNT : 1995METZ005S�. �tel-01777085�

https://hal.univ-lorraine.fr/tel-01777085
https://hal.archives-ouvertes.fr


 
 
 
 
 
 
 

 
 
 
 

AVERTISSEMENT 
 
 

Ce document est le fruit d'un long travail approuvé par le jury de 
soutenance et mis à disposition de l'ensemble de la 
communauté universitaire élargie. 
 
Il est soumis à la propriété intellectuelle de l'auteur. Ceci 
implique une obligation de citation et de référencement lors de 
l’utilisation de ce document. 
 
D'autre part, toute contrefaçon, plagiat, reproduction  illicite 
encourt une poursuite pénale. 
 
Contact : ddoc-theses-contact@univ-lorraine.fr 
 
 
 
 
 

LIENS 
 
 
Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 122. 4 
Code de la Propriété Intellectuelle. articles L 335.2- L 335.10 
http://www.cfcopies.com/V2/leg/leg_droi.php 
http://www.culture.gouv.fr/culture/infos-pratiques/droits/protection.htm 



b 8'{"$a

IINIVERSITB DE METZ
INSTITUT DE PHYSIQUE ELECTRONIQUE ET DE CHI

THESE DB DOCTORAT

Spécialité : Atomes, molécules, photons et leurs interactions

présentée pour obtenir le titre de

Docteur de I'Université de Metz

par

Pascal LAMY

Sujet : Double ionisation de I'atome d'hélium et de I'ion hydrure par impact

électronique : étude des sections efficaces multiplement différentielles

Soutenue le 3 mars 1995 devant la commission d'examen

Université deMETZ (Directeur de thèse)

Univêrsité de BORDEAUX (rapporteur)

ersité de LOUVAIN (raPPorteur)

ersité de PARIS-SUD

ersité deMETZ

Professeur C. DAL CAPPELLO

Directeur de Recherches R. GAYET

hofesseur I 
BIBLTOTHE(UE T.SJIVEHSTTAIRE DE IETZPr.fesseur. ffiffiffiffinffimffifiH$ilProfesseur' 

022 420g60 o

F!tl. i.l iil':rr:iji l: Ljiï'ir jlitlT ir. jil E
$t,{ : : ; ' l i i ; , ;  ' '  i  ' ' l i .  i ' l i i j i *  . l i i i iT"

*"r:t,t )gg_Tr{,t(S
Eo,n i s/ vt *-



A mon Epouse



C, t*oor(, * ,1, W * !ol,*C^i* d. Plr/rXr* Tll^l*l"r* ,i, d^ eril^^r* l"
(,'lJni,vuwlt, l. W P t-r* à, Mrm,hdutr * .El^rlrt^, C. frr*,l ,l C . fi"l'

CWll*, p*" ("o*r,1, 
X*',1^ *'*l ùNh't',i, l^rl, * (*,* d" cn tywv mnin uuu ywt'

h' -,^rr-Xrr*rlr, b ,*rl^r,*, b oninnl"lin n, ainnL W k*, ,**"Y^ uxù (*

,rll"à^* d" * minwuu'.

W *,^r",rr*t" * J ôyl** f ù P. "Erk"rr*, P*p** a, l,'lJn*ua}i, -11-XX*

d" I^r*"rr,einai y'ù n. h%rl, "E^t ^ d" R rl*rlr" à, (,'Wni,r,,tt'ti1* d, B*ln**,

W * *^t -t|tr,tû" à, mon k*",1' ,t *t $** ̂ rl* t^rt* J'îl* *pp*ku*'

f, *,^rr"* %"k^-,1 Y f . Tflolkn, F*l^*, èt (,'lJnua,ulB d" yfhl? ,l C. h l)*lr,

F*fu*^ à, (,'lJnw,dn d" Por*-$u{", W * t *& l, l-* ryl- h yV h
J J  1 0 ,

u,l.l,a, lkAÛt'.

l, * \AîÆnnw,vwxf ù B. I*rl"k*r, Til.ailtn d. C*lt^rr"* à, f,'lJniwtwln dt W,
p/Jutu \art cÆ4uJill/t, nl *, oil"'

A ̂ * Mnl,t [il" hl,**}^"* lt, ÏH*, l{. lhld, 8. W, Tn, R*llr, y'onywnn' nn

5iMlN, ,1, * ^1" flir/" p^*" h n"lu* *^l^X X*',ln *'*l @t

fi, *'^rr"* n"lrr*J P. $**l y* l,'^iol*',* t^l^,Xr- I*'J * @t,l*,*J *

t^ ^,X atnui, yn h *"ri\"*,P. Â*ytl**? w pnhtinfnlÆ'tL ù b [^W d" *

mlnwuw.



SOMMAIRE

fntroduction

I Généralités

1) Les types de diff irsion ... . . . . .5

2)Les d i f t rents  mécanismes d ' ion isat ion. . . . . . . . . . . . . .  . .  .  . .  . . . . . . . . . . .8

3)  Impor tance de la  corré1at ion. . . . . . . . . . . . .  -  . . . . . . . . . . . .14

4) La section efficace : amplitude de transition et approximation de Born . ........... . I 6

a) Notion de section efficace .'....17

b) Approximation dans la descript ion de la col l ision ... . . . . ' . . . . .  . .-------17

c) La section efi icace ... . . . . . .  '  '  19

d)  La sect ion ef f icace d i f t rent ie l le  . . . . . . . . . . . . . . '  . . . . . . . . - . . . . ' . '20

II La section el l icace différentiel le de double ionisation ... . . .-. .-. .--22

l) Calcul de la section efftcace quintuplement différentiel le .. . . . . . . .  . . . . .-.-. . . . .22

2)  Le modèle BBK - - . . . .  . . . . - . . .24

3)Lemodèlepour l 'é tat in i t ia l  . .  . . . . ' . .31

4)Express iondel 'ampl i tudedetrans i t ion. . . . . . . . . . . . . .  . . . . " . . .35

I I I  Résu l ta t s  e t  d i scuss ions . . . . . . . . . . .  . . .  . . . . ' . . . . . 38

A) Ionisation double de He et H- : section efiicace quintuplement différentielle .......38

1) Comparaison avec les résultats de B. Joulakian ...-..-.39

2) Représentation pour diftrentes valeurs de l 'énergie .......... ' ... .-.......-...---.....42

3) Util isation d'une fonction d'onde init iale non corrélée.............. . .....--.....51

4) Modification de l'état final '.......56

5) Variation de la section efficace en fonction des deux angles d'éjection .......58

B) Ionisation double : vers les expériences (e, (3-l)e) .--.-......--63

l) Représentation pour diftrentes énergies ......... ' .......63

2) Utilisation de charges variables . . .'......68

Conclusion 72



Références . . . . . . . .73

Annexes . . . . . . . .76

- Calcul de I ' intégrale intervenant dans I 'amplitude de transit ion ... . . . . . . . . . . .  . . . . . . . .76

- Article : (e-3e) diffÊerential cross section of H- : use ofPluvinage type correlated wa-

vefunctions J. Phys.B : At. Mol. Opt. Phys., 27 3559 (1994) .. ..80



INTRODUCTION

L'étude de la double ionisation d'atomes et d'ions constitue aujourd'hui un nouveau challenge

pour les théoriciens et les expérimentateurs.

En effet, jusqu'à présent, les expériences de simple ionisation ont été fortement développées.

Elles ont débuté avec Langmuir et Jones [1928] et Rudberg [1930], suivies par les travaux de

Bethe [1930] puis Massey et Mohr [933] qui ont réussi à décrire l'ionisation en utilisant

I'approximation de Born. La mesure des sections effEcaces totale, différentielle simple et dou-

ble a été faite plus tard, entre autres par Hughes et Mc Millen U932). Ensuite, Peterkop

[1960] et Rudge et Seaton U964,1968] ont donné une formulation théorique de l'ionisation

en tenant compte de la présence de trois corps chargés dans l'état final. Les développements

expérimentaux ont aussi progressé avec Ehrhardt et col. [1969] et Amaldi et col.[1969] qui ont

réussi la détection en colncidence des deux électrons sortant pour déterminer la sectiotr efficace

triplement diftrentielle d'ionisation de I'atome d'hélium et d'un film mince de carbone. Plus

tard, Ehrhardt et col p982] et Lahmam-Bennani et col [1983] ont continué ces travaux sur la

simple ionisation alors que dans un même temps, les théories se sont développées (Schultz

II973l, Whelan et col [1989], Brauner et col [1989]).

Après avoir pu expliquer la plupart des résultats des expériences de simple ionisation, les phy-

siciens s'intéressent aujourd'hui aux processus entraînant I'ionisation double.

Il existe d'abord des processus de type direct, tel que le < shake-off> où deux électrons sont

éjectés simultanément; ces processus étant prépondérants pour les atomes légers (en particulier

les atomes de type hélium : He, H- et Li* ). Ensuite, on peut distinguer les processus de type

indirect : par exemple une ionisation d'un électron d'une couche interne suivie d'un réarran-

gement avec une deuxième ionisation d'une couche externe (effet Auger).

Alors que la plupart des problèmes de structure atomique et de collision électron-atome peu-

vent s'expliquer sur la base de modèle à électrons indépendants (Lahmam-Bennani [1991]), les

processus de double ionisation nécessitent la prise en compte des corrélations entre électrons.

On peut rappeler à ce propos le résultat obtenu par Byron et Joachain [1966] : I'application de

ce modèle à électrons indépendants conduisait à une section efficace de double ionisation nulle



pour I'hélium! Ces auteurs ont ainsi établi le rôle fondamental joué par la corrélation entre

électrons dans la cible mais par contre, ils négligeaient la corrélation dans l'état final de double

continuum constitué par les deux électrons éjectés soumis au potentiel de I'ion restant. Ce

n'est qu'en 1991 que Dal Cappello et Le Rouzo ont montré que I'absence de la prise en

compte de cette corrélation conduit à un résultat absurde du point de vue physique : les deux

électrons peuvent être éjectés simultanément dans une même direction.

Durant cette période, les expériences ont elles aussi progressé : on est ainsi passé de la mesure

de sections eflicaces totales ( Nagy et col. [1980], Shah et col [988], Peart et col [1969,

l97l)) à des mesures de section multiplement diftrentielles.

Ainsi, en 1989, Lahmam-Bennani et col. ont réalisé une véritable prouesse technique . la me-

sure, en coincidence, des trois électrons dans la voie finale (l'électron diffusé et les deux élec-

trons éjectés) dans le cas de la double ionisation de I'argon. Cet exploit technologique est ac-

tuellement en cours d'être réédité pour le cas de la double ionisation de I'hélium.

Le but de ce travail est de proposer un modèle qui tienne compte de la corrélation électronique

dans l'état initial et dans l'état final et de I'appliquer au cas de la double ionisation de I'atome

d'hélium et de l'ion hydrure H-. Ce dernier présente I'avantage d'une section efficace de

double ionisation bien supérieure à celle des autres atomes ou ions à deux électrons (Peart et

col. [971], Defrance et col. [982], Yu et col [1992]).



I - Généralités.

1 ) Les fypes de diffusion.

La double ionisation par impact électronique est un problème particulier de la théorie des col-

lisions. Elle apparaît, dans la voie d'entrée, comme une collision à 2 corps ( un électron inci-

dent et un atome cible ).

Lors du choc, il y a plusieurs phases distinctes :

- une première phase où les deux corps sont isolés

- une deuxième phase d'interaction

- une phase finale dans laquelle les deux électrons cible sont éjectés.

Soient 2 particules A et B entrant en collision. On observe 3 effets distincts :

- diffusion élastique :

A+B+ A+B

Les particules sont déviées sans changement de l'état interne.

- diffusion inélastique :

A+B->A '+B '

Les particules sont déviées avec un changement de leur état quantique interne.

( renversement de spin, par exemple ou ionisation )

- collision de réarrangement :

A+B-+C+D



Le système initial se scinde en deux particules diftrentes ou plus.

Dans notre cas, il s'agit d'un processus d'ionisation directe par impact électronique des cou-

ches externes de cibles atomiques ou moléculaires considérées comme immobiles.

e ,+A -+A* *  +ed+e t+ez

- + - ) - + i

k ,  ,E ,  ka  ,Ea  k1 ,E t  k2 ,82

Où e, ,ê d ,€t, e, désignent les électrons incident, diffi.rsé et éjectés d'énergies E, ,Ii a ,Ii, et E,

- + J + +

k, , ko , k, , k, sont leurs quantités de mouvements.

La conservation de l'énergie et de la quantité de mouvement nous donnent :

E,=Eo+E t+Er+E) t

i ,  = Ëo*î ,*  Ë,*à

E,l* est le seuil d'énergie de la double ionisation de la cible + à nquantité de mouvement de

recul de l'ion résiduel. On introduit souvent le transfert d'impulsion :

î=i,- io

Les travaux expérimentaux concernant les études de corps doublement ionisés se développent

actuellement. On note de tels types d'expériences (e,3e) ou (f ,2e) pour la double photoionisa-

tion.



Ces études ont été précédées par les collisions (e,2e), collisions de simple ionisation où

l'électron diffirsé et l'électron éjecté sont détectés en coTncidence : on détecte simultanément

l'électron diffi.rsé et l'électron éjecté (après un certain temps de retard), ce qui nous assure que

l'événement est bien une simple ionisation.

De telles expériences ont été faites en 1969 par Amaldi et col , Ehrhardt et col .

Amaldi utilise un film de carbone comme cible et met en évidence la possibilité de déterminer la

densité d'impulsion électronique p (p).

Ehrhardt a réalisé des expériences sur I'hélium et a observé une structure en double lobe dans

la répartition des électrons éjectés. Lahmam-Bennani [99U a fait le point sur les expériences

(e,2e) et sur les mécanismes intervenant dans ce type de réactions.

Plus récemment, les expérimentateurs ont réussi la prouesse technique de détecter en coÏnci-

dence l'électron diffirsé et les 2 éjectés. Ces expériences sont très difticiles à mettre au point

mais permettent d'avoir accès à des sections efficaces différentielles et permettent de

(mesurer)) la corrélation dans la cible.

Sur le plan théorique, de nombreux modèles ont été développés pour l'étude de la double ioni-

sation et peuvent être confrontés à I'expérience. La description du processus de collision par

impact électronique dépend des énergies mises en jeu durant la collision mais aussi de Ë, b

transfert d'impulsion. Le processus de double ionisation est au minimum un problème à 4

corps, nécessitant une solution approchée de l'équation de Schrôdinger basée sur des approxi-

mations physiques.

L'étude théorique de I'ionisation d'un atome n'est qu'un cas particulier du problème général

de l'évaluation de la section efticace de transition d'un état initial à un état final d'un système

sous I'action d'une perturbation.

Pour I'ionisation, il s'agit de la transition d'un ou plusieurs électrons de leur état initial, défini

par leurs énergies et un ensemble de nombres quantiques à un état final du continuum défini

par son énergie.



2 ) Les différents mécanismes d'ionisation.

Pour expliquer le processus d'une double ionisation, plusieurs hypothèses ont été émtses :

- le shake-off: c'est un processus à 2 étapes :

l'électron incident éjecte le premier électron et se trouve diffirsé. Par un réarrangement, il y a

éjection du deuxième électron. Les deux étapes sont indépendantes, sans interaction, ni de

l'électron incident, ni du premier électron éjecté avec le deuxième.

D'un point de vue énergétique, l'énergie perdue par l'électron incident et nécessaire pour une

seconde ionisation, doit être transmise d'une manière ou d'une autre à l'électron <shake-ofô>.

Les travaux de Carlson [965, 1967] et Krause [1968] ont montré que pour I'hélium ou pour

les couches externes des autres gaz rares,le shake-offne pouvait rendre compte que d'environ

25% de I'ionisation double totale.

- mécanismes two-step.

Ils ont été proposé par Carlson et Krause [965] pour un impact électronique (ou photonique).

Ces mécanismes contribuent de façon appréciable pour des énergies inférieures à I keV (Mc

Guire î1982,1984]).

* TSI : la particule incidente éjecte un électron de I'atome cible.

Cet électron éjecté entre en collision avec le deuxième et l'éjecte.

* TS2 : la particule incidente interagit successivement avec les 2 électrons de la cible en les

éjectant un par un.

En comparant les amplitudes de probabilité pour la double ionisation, on a suivant Byron et col

$.967, 19661 et Mittleman[I966]

- pour le shake-off:

u." =i j r*p[ i (Ef -Ei) t ]<oï lv lol  ><ol lo;  >ot



- pour le two-steP :

â,, =i 
{f 

*o [ipr - Ei)t](oilvlo;)a,] {rJ-*n [i 1er - Ei) t ](oilvloi) at]

où Oi, Oi décrivent l'état initial des électrons I et 2.

Oi, O, décrivent l'état final des électrons I et 2.

V est l'énergie potentielle d'interaction entre les sous-systèmes : cible et électron éjecté.

Dans le cadre de l'approximation de Born, le mécanisme de S.O. est de premier ordre, dans le

potentiel de I'interaction entre le projectile et la cible.

Le deuxième mécanisme (TS) est de second ordre et résulte des corrélations de courte portée

dans l'état final (l'ion résiduel et les deux électrons éjectés).

Parmi ces deux mécanismes, lequel est le plus important ?

Mc Guire [19g2] a estimé I'importance de chaque contribution dans le cas du calcul des sec-

tions efficaces de double ionisation de I'atome d'hélium.

Notons bien qu'il est nécessaire d'être prudent pour appliquer sa conclusion aux sections effi-

caces multiplement diftrentielles à cause de la possibilité d'interferences (Tweed [1992]). On

peut avoir une idée de l'évolution des différents mécanismes en fonction de l'énergie de la par-

ticule incidente et donc estimer qu'elle devrait être prépondérante dans la double ionisation aux

hautes énergies. Les sections efficaces de double ionisation doivent décroître très vite avec

l'énergie incidente (Mittlemanl 1966]).

La section efiicace calculée pour le mécanisme S.O. doit se comporter comme une section effi-

cace de simple ionisation multipliée par un terme essentiellement indépendant de l'énergie (Mc

Guire et col tlg77l); elle doit décroître également aussi avec l'énergie, mais de façon beau-

coup moins rapide que la section efficace calculée pour les mécanismes two-step (Mc Guire et

col [1977]).



Ceci a été expliqué par Mc Guire [982] qui a proposé une description des sections efficaces

totales de la double ionisation à partir de ces deux mécanismes (fig l), réussissant à reproduire

plus ou moins les grandes tendances des données en fonction de l'énergie de l'électron inci-

dent.

Ici, dans notre étude, le projectile est très 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'après Carlson |9671à basse énergie).

Lahmam-Bennani [1991] ont donné également une description qualitative des mécanismes

réactionnels des collisions (e,(3-l)e). Dans ce genre d'expériences, l'électron diffirsé n'est pas

détecté et I'on ne connaît ni l'énergie, ni la quantité de mouvement cédées à I'atome cible. Pla-

çons nous dans le cas où les deux électrons éjectés (notés b et c) sont rapides : Eb : 75 eV et

Ec: 155 eV (f ig 2a) ;Eb: 155 eV et Ec :75 eY (frg 2b).

La direction de l'électron incident est le long de I'axe vertical, 0. indique [a direction fixe de

l'électron c, l'électron b est détecté à des angles variables.

Si on raisonne en terme de shake-ofl I'un des électrons est éjecté primairement avec toute

l'énergie, tandis que le second électron est émis en une seconde étape avec une faible énergie.

Les figures 3a,3b présentent un lobe binaire mais pas de lobe de recul à cause de la rapidité de

l'électron incident et de l'électron éjecté.

On a deux cas, selon que l'électron diffirsé (a) est émis à droite (a*) ou à gauche (ar) de la

direction de l'électron incident k-, La première ionisation est similaire à une simple ionisation

résultant d'un électron diffusé très rapide qui n'est pas détecté et d'un électron éjecté de 155

eV. La seconde ionisation due à la relaxation de I'atome montre une distribution angulaire iso-

tropique de l'électron éjecté à 75 eV. Donc quand l'électron diffirsé n'est pas détecté, les deux

diagrammes (3a,3b) sont à considérer. Si l'électron de 75 eV est détecté à 0" fixe, la distribu-

tion angulaire de la section efficace quadruplement diftrentielle de l'électron de 155 eV est

donné par la figure (3b) avec un pic à -80".

Alternativement si l'électron de 155 eV est détecté à 0" fixe , la distribution angulaire de la

section efficace quadruplement différentielle est isotropique (figure (3a)) Les deux cas qu'on

vient de citer correspondent à la figure 2.
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La similitude entre la distribution de la section efficace doublement et quadruplement difleren-

tielle donnée par la figure (2b), soutient fortement I'argument que l'électron de 155 eV est

éjecté dans un processus de simple ionisation, ce qui n'est pas le cas de l'électron 75 eV

(figure (Za)). Donc on peut conclure que le mécanisme S.O est le responsable de I'observation

faite sur les figures (2a,2b).

Il découle de cette conclusion qu'il faudrait répéter les mesures données en figure -2 pour diÊ

ferentes valeurs de 0". La section efticace serait le produit des sections efficaces de la simple

ionisation. La distribution angulaire donnée par la figure -2liée à la figure 3(b) doit être indé-

pendante de 0" pour l'électron de 75 eY à cause de I'isotropie de l'électron S.O.

Dans le mécanisme TS2 (figures 3(c)-(D); le résultat de la première ionisation (e,2e) dans le

domaine des énergies intermédiaires et élevées est un électron diffusé (a, ), un électron éjecté

de 155 eV (fig. 3(c) et 3(d) ou de 75 eV (fig. 3(e) et 3(D). L'électron a, est diffirsé soit à gau-

che de la direction k-, (fig 3(c), 3(e)) soit à droite (fig. 3(d) et 3(0) Dans le second processus

(e,2e) l'électron a, joue le rôle de l'électron incident qui va être diffirsé soit à gauche soit à

droite de la direction de a, (arou aR) en causant l'émission de l'électron de 75 eV (fig. 3(c),

3(d)) ou de 155 eV (fig. 3(e), 3(f)). Pour les mêmes raisons l'électron issu du second processus

apparaît tout simplement en un faible lobe binaire étiqueté L (ou R) relative à ar (ou a* ).

Quand l'électron (a) n'est pas détecté, les quatre diagrammes auront lieu simultanément.

Cependant, lorsque l'électron de 155 eV est détecté à une valeur de 0" fixée, les diagrammes

3(d) et 3(e) ne peuvent pas correspondre à la figure 2(a). Ceci parce qu'il n'y a pas d'électron

de 155 eV dans la direction de 0. en 3(d) et pas d'électron de 75 eY dans la direction opposée

en 3(e). De même les diagrammes 3(c) et 3(f) ne peuvent pas colrespondre à 2(b).

Finalement, si l'électron de 155 eV ou de75 eV est détecté à 0" frxé, la distribution de l'autre

électron présente un pic à -80o -90". Ce cas correspond à la figure 2(b) mais contrarie la me-

sure de la distribution donnée en figure 2(a). On conclut que le mécanisme TS2 est à exclure

ici.
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Dans le mécanisme TSl, la première ionisation (e,Ze) produit un électron diffusé trés rapide

(a, ou a*, figures 3(g) et 3(h)) et un électron intermédiaire (b, ) éjecté avec une énergie Eo :

155 + 75 + E2* -E * : 257 eY, qui apparaît en un lobe binaire faible. Cet électron (b , ) joue le

rôle d'un électron incident pour le second processus d'ionisation (e,2e) qui va être diffi.rsé à

droite ou à gauche de la direction de (b, ) avec une énergie 155 eV (155L ou l55R), causant

l'éjection de l'électron de 75 eV. Par conséquent on doit s'attendre à des distributions larges

des électrons (a) et (b, ), et surtout les deux électrons dans l'état final doivent être éjectés dans

le même demi-plan. En effet, le diagramme 3(g) peut correspondre à la distribution de la figure

2(a) mais avec une faible probabilité, mais il ne peut pas correspondre à la figure 2(b) puisque

l'électron de 75 eV n'est pas éjecté dans le demi-plan d'observation. De même le diagramme

3(h) ne peut corespondre à la distribution 2(a) car l'électron de 155 eV n'est pas émis dans la

direction d'observation, mais peut contribuer à la figure 2(b) avec une faible probabilité.

Lahmam-Bennani et col [199U concluent que les conditions cinématiques choisies ici excluent

le mécanisme TSl. Ceci ne veut pas dire que ce mécanisme est à exclure définitivement, mais

le choix de la détection des deux électrons dans les demi-plans opposés sélectionne peut-être

les différents mécanismes.

3 ) Importance de Ia corrélation.

Un des intérêts de la double ionisation est la sensibilité à la conélation inter-électronique. Les

travaux de Dal Cappello et Le Rouzo [991] ont montré I'importance de la corrélation dans

l'état final et dans une moindre mesure dans l'état initial pour les processus de double ionisa-

tion (dans le cas de I'hélium). Cette importance de la corrélation dans l'état initial avait été

précédemment établie par Byron et Joachain U9671, puis par Smirnov et al [1978].

Nous allons donc définir de manière précise les corrélations inter-électroniques dans les pro-

cessus de double ionisation.
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Pour les collisions qui nous concernent, le type de corrélation qui intervient de la manière la

plus fondamentale est celle qui existe entre les électrons de I'atome cible; on peut I'appeler

corrélation structurelle.

Il s'agit des interactions coulombiennes qui existent entre les électrons de I'atome, exprimées

par des potentiels de la forme l/r;.; , gui rendent impossible la détermination exacte de

l'équation de Schrôdinger pour tout problème à trois corps (atome possédant au moins deux

électrons).

Une fonction d'onde effectivement non corrélée se limiterait, dans le cas de I'hélium à un pro-

duit de deux fonctions radiales (ls) et de la fonction de spin. On peut ainsi définir l'énergie de

corrélation (structurelle) comme étant la différence entre l'énergie de l'état fondamental d'un

atome (ou molécule) calculée avec une fonction d'onde dite <corrélée> et l'énergie calculée

avec une fonction de type Hartree-Fock, non conélée. Ce critère de l'énergie de corrélation ne

juge que très partiellement de la qualité globale d'une fonction d'onde. Les études sur les col-

lisions (e,2e) ont montré que deux fonctions d'ondes de même qualité, au regard de ce cri-

tère, donnaient des sections efficaces différentielles très différentes.

Comme nous I'avons dit précédemment, les expériences (e,3e) devraient accroître la sensibilité

des tests à la qualité de la fonction d'onde utilisée.

Un autre aspect sous lequel interviennent les corélations inter-électroniques est directement lié

à la cotlision 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 l'électron incident et I'atome, les effets en

étant une polarisation de celui-ci et une distorsion de l'état de l'électron incident qui n'est plus

une onde plane.

A haute énergie, ces effets sont négligeables. Les conséquences des interactions post-

collisionelles sont beaucoup plus importantes : la répulsion coulombienne des électrons émer-

geant de I'atome et I'action de I'ion résiduel sur ces électrons devrait être prise en compte

En effet, lors d'une ionisation produite par un électron incident rapide, on retrouve, après la

collision, un électron rapide que I'on peut désigner comme l'électron diffirsé et dont les termes

d'échanges avec les deux électrons lents sont faibles. Ce n'est donc que dans la double ionisa-
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tion que l'effet de la répulsion coulombienne entre les deux électrons éjectés lents sera impor-

tant. La répulsion entre l'électron rapide diffirsé et les électrons lents est négligeable.

L'action de I'ion résiduel , pour He, sur ces électrons est aussi plus importante dans les proces-

sus de double ionisation que pour les processus de simple ionisation, la charge de I'ion étant

doublée. L'effet de la charge, pour He et If, est négligeable tant que Zlki< | ua

On emploie souvent le terme de corrélation dans l'état initial (respectivement dans l'état final)

pour désigner la corrélation structurelle présentée avant la collision (respectivement après). La

description del'étatfinal tenant compte de cette corrélation s'avère en fait avoir une influence

très forte (Résultats de Joulakian et Dal Cappello [1993]).

4) La section efficace : amplitude de transition et approximation de Born.

L'ionisation est un processus inélastique, il n'existe pas de relation univoque entre l'énergie et

I'angle d'éjection de l'électron; il existe toutefois une relation entre ces deux quantités.

En effet, pour une valeur donnée de l'énergie d'éjection, I'angle d'éjection peut prendre les

valeurs entre 0" et l80o mais chacune de ces valeurs est pondérée par une probabilité qui dé-

pend de l'énergie d'éjection considérée.

Dans certains cas, il est possible d'associer à chaque valeur de l'énergie d'éjection une valeur

de I'angle d'éjection la plus probable, qui peut être approximativement déduite des lois de con-

servation de l'énergie et de I'impulsion.

En fait, le processus de collision est caractérisé par la section efiicace.
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La section efficace s'exprime en fonction de la probabilité de transition (Goldberger et col

ll957l et Joachain [975]).

L'étude de l'évolution du système au cours du temps permet de définir cette probabilité en

fonction de la matrice de transition T ou d'Heisenberg S.

a ) Notion de section eflicace.

Considérons un flux F de particules incidentes, monoénergétiques et homogènes, qui entrent en

collision avec une cible gazeuse composée de N, particules identiques. On considère que la

pression du gaz est sufiisamment faible pour avoir un seul choc par particule.

Soit N, le nombre de particules diffirsées par unité de temps. On définit la section efficace to-

tale par :

et elle est mesurée en m t et reliée à la probabilité de transition P,, par unité de temps par la

relation (Goldberger et col [957] et Joachain [1975]).

b ) Approximation dans la description de la collision.

Afin de simplifier les expressions représentant la section efficace différentielle, il est nécessaire

d'effectuer des approximations. D'un point de vue quantique, on désigne par H le hamiltonien

du système formé par la particule incidente et la cible. L'évolution au cours du temps de ce

système est décrit par l'équation de Schrôdinger :

æ_ N Iu-F\

f i 1 r r + + +
ih+(r , t )  =  H ( r , t )  Y ( r , t )

dT

on =l

t'l



où Y représente la fonction d'onde du système, r les positions des particules qui le compo-

sent.

Nous avons déjà vu que le système présente trois phases :

- un état initial où les deux corps (cible et particule incidente) sont séparés et leur interaction

est pratiquement nulle.

- une phase d'interaction.

- un état final comprenant, pour les collisions (e,3e), la particule diffirsée, les électrons éjectés

et I'atome ionisé.

L'hamiltonien est donné par .

H ( r , t ) =H" ( r )+V ( r , t )

H " décrit le mouvement individuel du projectile et de la cible, V représente leur interaction.

Dans la collision, lorsque le temps t tend vers-@, les deux corps sont indépendants et le sys-

tème est dans un état propre Y(-*) de Ho vers lequel tend H ( ?,,) . Au fur et à mesure que

le temps augmente, la distance entre les deux corps diminue, I'interaction devient appréciable

et le système est régi par l'équation de Schrôdinger.

Après I'interaction, le potentiel redevient négligeable. Les corps se séparent et l'état du sys-

tème peut être désigné par Y(+æ). On résume ceci par :

( l l .  - co< t< - t o

H= lH .+V  - t o ( t< to

(H ' "  t o  < t<+oo

On considère donc que le choc se produit entre -t. et t. .

La résolution de l'équation de Schrodinger nous permet d'obtenir une expression de V17,t)

indépendante de t" ( Hafid [19941et Hda [994]) et fonction de la matrice de transition T

(qui est reliée à la probabilité de transition donc à la section efficace).
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c ) La section efficace.

La probabilité de trouver le système dans l'état Y, représentant l'état final est :

Pn(t)=l(xrs/v,) l '

Cette quantité tend vers la constante Pn pour t très grand et en utilisant la relation liant S à

T ( Hda U9941), on a :

Pr, = 4rl' l(v, I T/ X)l'ô (Er - Ei)

Le flux de la particule incidente est défini cornme :

Èk
V - ï représente la vitesse de la particule incidente et p la masse réduite du système

(approximativement la masse de l'électron); la conservation de I'impulsion est automatique-

ment satisfaite lorsque la masse du noyau est très grande devant celle de l'électron.

Tn = ( Y, / T lY, , est la matrice de transition avec :

T=y+Vr  G Y+. . . .

G. fonction de Green

V, : potentiel d'interaction dans la phase finale (après le choc)

V i : potentiel d'interaction avant le choc.

La section efficace totale relative à une transition s'écrit :

oi-r = 
+=%ô (E, -B,l(v, tr /vt)l '
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La section efficace de diffi.rsion est définie pour une transition entre deux états non dégénérés,

notamment en orientation de la particule diffi,rsée, donc en tenant compte de la dégénérescence

o- =WIdk-o ô (E, -E,)l(v, /r tyt)l '

Dorénavant, nous raisonnerons en unités atomiques ( e: l ,  f l" :  1, ôo: 1, h: l)

d ) La section efficace différentielle.

Elle est associée à la probabilité de trouver des particules d'impulsions k-o diffusées sous un

angle solide doo et compte tenu de dk], = k:dkddOd, la section efiicace differentielle par

unité d'angle solide de la particule diffirsée est :

tr 
=fftk3dkd ô (E, -B,l(x tr tY,)l'

tr =fftk:dkdl(v, rr /Y,1'ô(+ +*,0 -,")

rd,ro représentent respectivement l'énergie totale de la cible dans l'état initial et final,

r f  t l
T ri sont les énergies cinétiques de l'électron incident avant et après le choc, autrement dit

de l'électron incident et de l'électron diffi,rsé.

On définit aussi la section effrcace doublement différentielle en angle et en énergie de la parti-

cule diffilsée qui est associée à la perte d'énergie.

soit

oi,r = (2")'+ ô 1e, - B,l(X /r /Yl)|'z
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On a vu que les états finaux sont dégénérés par rapport à I'orientation des directions de la par-

ticule diffirsée mais aussi dégénérés par rapport à I'orientation des directions de la particule

éjectée, la section efficace doublement diftrentielle devient alors :

6?-r =(Zn)ofru (E, -E,)di lg, rr lX)l '

A ce résultat correspond une section efficace triplement différentielle et quadruplement diffé-

rentielle :

: :dl1'-: ' ; ;r :  =(2n)a$luioo, ô (E, -E,) l(Y, /r  /Yt) l '
doddOrd(+) Ki

d1o'- '  -  =(zn)a+ô (E, -E,) l(Y, tr  tYt) l '
dodd(+)do,d(+) 

\-'-l ki 
- \-r
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II - La section efficace différentielle de double ionisation.

1 ) Calcul de la section efficace quintuplement différentielle.

L'énergie des électrons incident et diffi,rsé étant très importante par rapport à celle des élec-

trons éjectés, on considère qu'ils sont décrits par une onde plane (Lahmam-Bennani et col

[1991] et Byron et Joachain [1989]). La section efficace quintuplement différentielle (en angles

solides et en énergie de l'électron diffirsé et des deux électrons éjectés) s'écrit :

d to  
=  =  = (Zn \akak 'k t ;1 tY" l r lY ; l '

doddQ,do,d(+)d(+) ki r '  " '

Dans le cadre de I'approximation de Born I :

T=V

- -z  I  I
où  v  - -+-+-

fo rol 1o2

avecZ:2 pour l'héliumetZ:1 pour I'ion hydrure
r - - r l - - l

et for = lfo 
- rrl,roz = lro 

- rzl

V représente le potentiel d'interaction entre l'électron incident désigné par ; et les deux élec-

-t -+

trons atomiques rr, r, , dans le cas d'une cible constituée par I'hélium ou I'ion hydrure.

Les deux fonctions d'ondes initiale et finale peuvent être écrites :

er rn =(yr  t r  ty i )=(*r , ;  ï , i l ,vrv,1. ] , { , i l )
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-) -+ -+ I .,-) 
-) 

, -+ -+

Yr (ro, \ ,rz) = --t 
u er Kd ro of (r1 , 12 )

(2n)tz

Où Oi (cible) et Oi (2 éjectés) représent.ent les fonctions d'ondes antisymétriques décrivant

l'état de la cible avant et après la collision dans la région asymptotique, loin du potentiel

d'interaction V.

En utilisant la transformation de Bethe [930]:

- ) - + - )  I
Yi(ro, rt,rz) = -J-V .ik; ro <Di(cible)

(2n)/2

(  
-  J +

I  l d re 'u '  I  i i . i-  |  -  -  - ô
4n I  l -  - l  -k ' -

J lt- "1

ona ,"=#(*, ,  -z+" ' i i  * . ' i i  lo,)

Cet élément représente une transition de l'état initial discret à un double continuum d'énergie.

La section efficace quintuplement différentielle est :

o'o 
,-,  , ,  = oÏ ' l ' ru' l(* l '  -z+"' i i+ei i i '* ,) l '

doddo,do ,orîrorp) 
k'k" l\ 'tl

Il reste maintenant à choisir un modèle pour la description des 2 électrons de la cible : (D, et

des 2 électrons du continuum 0f .

Une approche intéressante sur la conélation interélectronique a été introduite par Pluvinage

[1es l ] .
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Dans son travail, la fonction (D, pour deux électrons se déplaçant respectivement dans les po-

tentiels V, et % et interagissant par I'intermédiaire du potentiel coulombien * p.ut être re-

présentée avec une bonne précision par un produit de fonctions O = qiQi.

La fonction q, représente le mouvement orbital des deux électrons libres, chacun ignorant

I'autre et Oi est une fonction d'onde coulombienne décrivant l'interaction électronique

comme une diffi.rsion mutuelle due au terme llrp .

En suivant cette approche, il a été montré qu'une fonction @ peut être obtenue pour des états

liés et excités de certains atomes ou molécules, Pluvinage [951], Aubert-Frecon et col [1981],

Le Sech [1992]. Cette idée a été reprise par Vainhstein et coll [1964] et Crothers et col [1965]

pour décrire I'interaction coulombienne de l'électron incident avec les électrons de la cible,

dans le cadre des collisions électrons-atomes.

Plus récemment, Briggs et col [9S9] ont construit une fonction d'onde pour deux électrons du

continuum en prenant pour O, un produit de trois fonctions d'onde coulombienne, modèle

suggéré par Garibotti et Miraglia [1980] et Godunov [1983].

Nous allons utiliser ici la même procédure pour la description de l'état lié et du double conti-

nuum (Joulakian et col ll992l) en utilisant des fonctions corrélées et donnant une bonne des-

cription de l'état initial et final dans ce cas.

2) Le modèle B.B.K. ( Brauner-Briggs-Klar ).

L'un des apports les plus intéressants de ces dernières années sur le plan théorique est le mo-

dèle B.B.K. Ce modèle permet de prendre en compte l'interaction entre le noyau et chaque

électron éjecté ainsi que I'interaction entre chaque électron éjecté. Il vérifie d'autre part les

conditions asymptotiques exactes du problème à trois corps.
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C'est actuellement le seul modèle capable d'expliquer qualitativement les très récents résultats

obtenus sur la distribution angulaire des électrons éjectés après une double photoionisation de

I'hélium (Dal Cappello et Le Rouzo tl99l]). Il améliore ainsi considérablement les modèles

utilisant des ondes coulombiennes avec charges variables.

Le modèle B.B.K. est actuellement le plus approprié pour le double continuum d'énergie; mal-

heureusement, il nécessite en général, pour des fonctions d'ondes de l'état initial de type Hylle-

raasfl929,l93l], des dérivations multiples suivies d'une double intégration numérique.

Cette fonction B.B.K s'exPrime Par :

ar( i , i )=t  "  
i [ ' i '  e i i ' i  x( ; , ; )

avec xti, i l  = û ,r, [ ia,,t;- i1k,r, +k-, i l l  ,. '  [ ia,,,t;- i(k rzrrz*t, i l l
i = r  ' L  

_ l  L  I

l - l  l - l  l - +  - l
où q . ,=-Z l lk , l ,  dz=-Z l lk r l ,  Qn=l / lk r -k r l

l l l l l l

avec Z =2 pourl 'héliumet Z = l pour H-.

Dans notre cas, nous prendrons la description des deux électrons éjectés comme la fonction

B.B.K. dans sa forme orthogonalisée avec la fonction d'onde de l'état initial O, (i, i ) .

et  C=exp l - : " (c r ,  +o,  *o , r ; ] r (1- ia ' ) r (1- ia , ) r (1  - ia , , ) l  (2n)3

(. i ,  = (*, t-(o, ro,)(o, I

t  |  - ) +  - - l

(o, l= 
,7 (er{r ,  , rr)* ,p '( t ' , t ' ) lavec
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Il nous a semblé intéressant de rappeler succinctement les principaux résultats obtenus par

Joulakian et col U992, 19931sur la double ionisation de I'hélium par impact électronique à

I'aide du modèle B.B.K. L'état initial est décrit par un produit de deux fonctions d'ondes. La

première décrit l'électron incident à I'aide d'une onde plane (ce qui est légitime w la forte

énergie incidente utilisée : 5 keV). La seconde décrit les deux électrons de la cible à I'aide de

fonctions de type Hylleraas [1929, l93l]:

@, (r,, rr) = Nu(a,b)(l + Ar,)e-k" ) + u(c,d)(B + cr,|e-tuIz ) * Du(e,f)

u(a, b) = (e-"" g-b': + e-on e-"" )

où N est le facteur de normalisation ; la valeur numérique des diftrents paramètres est donnée

par Bonham et Kohl [1966] (voir tableau 1). La fonction d'onde finale est orthogonalisée à la

fonction d'onde initiale par la procédure habituelle de Schmidt :

t  ,  |  
" - i k n ' t o  

, ,(vi | = ffi(<*, I 
- (o,lo,) (o, l)

tn!'ti,il **,<i,iù/ -  r \

Or[ r ,  , r r )=
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Tableau I

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

[1966]; 12* représente l'énergie (en u.a.) nécessaire à la double ionisation calculée à partir de

chaque fonction d'onde ProPosée.

Un des buts du travail de Joulakian et col Uggz,l993l. était d'étudier la sensibilité de la dou-

ble ionisation vis à vis de la fonction d'onde initiale. Ces auteurs ont ainsi testé un certain nom-

bre de fonctions d'ondes de type Hylleraas.

Les figures 4,5 et 6 représentent les sections efficaces quintuplement différentielle en coordon-

nées polaires. L'angle de diffusion est 0.5o, les énergies des deux électrons éjectés sont fixées à

Er =5eV etE, =25ey. L'angle de I'un des deux électrons éjectés est fixé respectivement

(par rapport à la direction de l'électron incident) à 0" (fig.1) 90' (frg.2) et 38.12" (frg.3). Cette

dernière situation correspond au cas où I'un des deux électrons est éjecté suivant la direction

du transfert Ë. 1.6 symboles -,+,Q,L,y correspondent respectivement à I'utilisation des fonc-

tions d'ond es 1,2,6,7 et 8 (Voir tableau l)'

7 I2 3 4 5 6

t L8850 t .4368 t.4096 t .4 l  l 5 t.3392 t .3991 1.3676 t .351  I

D 2.1832 2.2077 2.2058 2.206r 2.3227 2.0970 2.3069 2.2541

A o.2934 -0.6054 0.3608 0.1  1  89 0 .1190

T 0.2420 0 .1016 t .  I  530 r .0956

ll1 I I I

r .6300 |  . 5  154 r .5596
c t .7840

t.6300 t .7000 t .7065
d t .7840

B
0.6046 0.6 |  53

0.2755 -0.443 | -0.7253 -0.7787
c
l lr

I

F
0.4134 0.3  556 0.348 |

e
2.0741

f
3.9535

0.0927
D

2.902313 2.9031 l5 2.9034142.903486
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Les figures 4,5, et 6 montrent la sensibilité des calculs aux fonctions d'ondes décrivant l'état

initial : les fonctions notées 1 et 2 donnent des résultats diftrents (en amplitude) de ceux obte-

nus avec les autres fonctions.

Un autre objectif du travail de Joulakian et col.[993] était d'étudier la section efficace diffé-

rentielle en fonction des deux angles d'éjection 0, etOr, les énergies des électrons éjectés

étant fixées respectivement à Er = lOeV etBr=20eY. La figure 7 indique quatre pics cor-

respondant à des situations telles que 0,-0, æ 130o. L'une de ces situations pourrait être

étudiée expérimentalement dès 1995 par A. Lahmam-Bennani et col. à Orsay avec leur nou-

veau système de rnultidétection.

Afin de donner le maximum de résultats aux groupes d'expérimentateurs, Joulakian et

col.[1993] 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 à

30 eV) (Fig. 8). L'un des électrons est éjecté suivant la direction du transfert il. ll ,rt intéres-

sant de noter la sensibilité des courbes à la répartition énergétique.

Ceci peut s'expliquer simplement de la façon suivante : lorsque le premier électron est éjecté

avec la majeure partie de l'énergie, le deuxième sera sensible uniquement au potentiel de I'ion

et sera éjecté de façon plus ou moins isotrope (E, = 25eY etBz - 5eV); dans le cas contraire

(E, = 5eV et Ez = 25eY) le premier électron est éjecté avec une faible énergie et peut encore

interagir avec le deuxième : le facteur de répulsion reste prépondérant et le deuxième électron

va être éjectésuivant la direction contraire à t.
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3 ) Le modèle pour l'état initial.

L'étatinitial O, dans le cas de I'atome d'hélium ou de type héliumoïde est en fait l'état repré-

sentant les 2 électrons liés au noyau.

L'équation de Schrôdinger pour les deux électrons liés est :

+ - +

(H -E )O t ( r , , r r )=0

n = frtv l, *Yl,) - f v,,v ,, -î-i.+

M : masse du novau

m : masse de l'électron

La résolution de cette équation de Schrôdinger est I'un des problèmes fondamentaux de la mé-

canique quantique. Les premiers développements pour I'analyse et la recherche d'une solution

approchée ont été faits par Hylleraas fl928,19291, Pluvinage [951] et Kato [1957]. Plus tard,

les travaux de Pekeris [958,1959,1962] et Freund et col [1984] sont notoires; ces auteurs ont

obtenu une estimation de l'énergie E avec une très bonne précision, ce qui constitue un résultat

important de la mécanique quantique @ransden et Joachain [1983]).

Dans le cas d'état lié comme I'hélium, on fait l'approximation suivante :

les termes (fi) sont négligés (termes de polarisation de masse)'

L'équation de Schrôdinger peut être réécrite :

/+ -+\

( t t -e)o, I r , , r , )=o

avec n=i(v3 +vl )  -z -Z*L
2 

t ,t 12' 
rr rz rn
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L'approche mathématique pour la détermination de fonctions d'onde corrélées, c'est à dire

ayant une dépendance explicite avec la distance interélectronique rr2 entre les deux électrons

(suivant Pluvinage) est le concept de semi-séparation de l'équation de Schrôdinger.

Pour des potentiels V,,%,V,r; l'équation de Schrôdinger est dite semi-séparable si on peut

résoudre exactement les 2 équations :

(-io, * v,)c,(.,,) = r'o(r,,)

Dans ce cas, la fonction d'onde @, ayant les conditions aux limites appropriées, peut-être dé-

duite, avec une bonne précision comme un produit de g" et O.

On écrit ainsi la fonction @, comme solution approchée de l'équation de Schrôdinger en in-

troduisant une fonction d'écran ((r)(Roothan et Weiss [1960]).

o,(r, ,  r ,r ,r)= [e(r,)q(rr) €(rr) + q(rr) q(r,)  E(r,) lo(t ,r)

On introduit ce type de fonction parce qu'il existe deux types de corrélation.

La corrélation de type angulaire est relative à l'angle 0,r, avec :

cos 0,, =r1 +=rl - rl'
21r12

La corrélation de type angulaire prend en compte la distribution angulaire des électrons mais ne

donne pas de renseignements sur la distribution radiale.

La corrélation de type radiale est relative à la tendance d'un électron à être emprisonné du

noyau ( alors que I'autre reste libre).

(-io, + v, + u,) ," = rnen
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La fonction d'écran ((r) doit prendre en compte I'effet d'écran radial sans affecter les condi-

tions de liaison à courte portée.

Considérons le premier électron asymptotiquement loin du noyau alors que le deuxième élec-

tron est lié; on fait donc I'approximation :

l 1
AJ

ltz fl->oo rr

Ainsi, la solution de l'équation de Schrodinger (tI - t) (D = 0 est :

o(r,, r, ) ,rS* 
e*p(-zr, - (z - t)r,\

La fonction de corélation C)(r,r) ne doit pas prendre en compte la conélation mais la fonction

d'écran ((r) doit I'inclure.

Si les fonctions orbitales g(r, ) et <p(r, ) satisfont les conditions de cusp (Kato [1957])

(+#J1,,=.=-,

(+#JL, .=_,
(t  ao)l _r
[o at,Jl,, ,=o- i

alors la fonction d'écran ((r) doit avoir le comportement :

(i#)1,,='
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Une forme qui est en bon accord avec ce critère est (Dulieu et Le Sech [1987], Moumeni et col

ueeol)

É( r )=shr - j . ( i . )r

où j"(r) est la fonction sphérique de Bessel de première espèce (Abramovitz and Steigun

lre7zl).
Nous prendrons ici une fonction d'écran ayant un paramètre variationnel l,:

(^(r)= j"( i l . r)=#

La fonction de corrélation est :

Cl ( r , r )  -  t *3 . -et rz

Elle est due à Hirschfelder [963]. Cette fonction de corrélation obéit à la troisième condition

de <cusp> et n'a pas la nature oscillatoire de I'onde coulombienne. Il faut remarquer que cette

fonction de corrélation n'est pas une fonction d'onde exactement solution de l'équation de

Schrôdinger.

Suivant ces idées, on écrit la fonction d'onde pour I'hélium comme :

Les détails de la détermination de la fonction O, sont donnés par Moumeni et col [1990] et

Siebbeles et col [993].

),',1,, et p sont des paramètres variationnels déterminés en minimisant :

.,(;,i) = 
" (r*B.-un,)[# #.# H] "-zr, "-zrt
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Fr^ ^ .  ^ r  Idr ,  dr ,  OL,p ( r r ,1r , r , r ) (H@^r,u(r , , r r , r , r ) )
ELlvrlv' rPJ =

Id r, d r, @L,p (1r,rr,,r,r)o^,^,.p (rr,rr,rrr)

Cette fonction O, satisfait bien les conditions de Kato [1957] et donne pour l'état lié de

I'hélium E: -2,899 ua, comparée à E exp = - 2,903 ua.

Si l'énergie de l'état lié obtenueavec une fonction Hartree Fock, E - - 2,862 ua, est prise

comme origine de la corrélation de l'état initial, la fonction ci-dessus prend en compte 90Yo de

l'énergie de corrélation.

4 ) Expression de I'amplitude de transition To.

Il nous faut exprimer Tn pour avoir I'expression de la section efiicace diftrentielle.

On a donc, avec les expressions de Of et (D, :

t  f  I  + +

," = 
#o[(*,,. ' i i  +,' i ' ]  /o,)-z(i)to,,. )]

avec i=t l ,- t-o

et ,(t) = (.,,r, ,r,1 t e'i; + eiii / o, (r, , r, ))

On a donc :
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J '

G(k,, k, ) s'exprime en fonction de I'intégrale :

A=+c-]-=--l-
Jz Zn"k' 4)ulu'

I  (a,b,( ,  o ' r ,F) = IL "-0" 
"  

F ' tz
rl 12

Tn=A

avec

c1kl,k-r ;=g

( - l- -+ r -+ -+ I l- -+ -+ -, -) -+ * ll

|  
-z(k) l  G(k, ,k,)  +c(k2,k,) l+[ct t -  k, ,k,)  +G(k- k, ,k,)  l l

I  L r  L r f
l f  + - )  - - )  - + - )  + l  I

l+[C(t' 
k- k, ) + G(k,, u- t, )J )

"  

- i k 1 1 1  

"  

- i k 2 1 2
d r ,d r ,

' ( '  - )
x l \ , rz)

- + - - ) J r + r

I(Cl, C2,k,,kr, Bl . i l !,: l . i 'k2'pFl(ca'c2'kr'k2'p)

r J I(cr,c,,i,k-r,pl+I1cr,cr,i,t],p;

+I (Cr ,C ' , k r , k r ,F )+  + ,
I (C1 ,Ca,kr  ,k2,p)

avec C t  =  Z -L ,  Cz  =  Z - )u ' ,  Cs  =  Z * ïu ,  Cq  =  Z+? \ '

Suivant Brauner et col [989], nous écrivons I'intégrale I sous la forme .
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I (a,b,k- , ,k-r ,g)  =N(t ,  = 0)+ 
s inh(Tr ' ' )  

[ . -ay-!1-ei"" ' [N1tr)-N(t ,  = o; ]
\  r  

i æ  J - -  ' 1 1 " v

I
avec t, =:-:- 

"r+e '

Dans notre cas .

f  o - x1  o -b r2  . . - . +  . . - . -  Z  [ -  _ -  - .  I  .  -  . - - t

N  ( t . )  =  |  "  
o  

e  
- P ' r , ,  

e  
- i k " 1  

"  

- i t u ' ' z f [ , F ,  
I  i a , , 1 ; - i ( k , r ,  + k r . r , )  |  d r ,  d r ,

\ r/ 
J r, 12 J=r L I

+ + - )

avec k, '=  kr  + k , r  t ,
- ) J i - ) - + - - )

kr '=kr-  k , ,  t ,  e t  k , ,  =  0 '5  (kr -  kr )

0 ' =0_ i k r2 t3

Le calcul de N(tr) a été fait en suivant Brauner et col [1989] ( pour plus de détails, voir an-

nexe ).

Finalement, l'usage de ce type de fonctions d'ondes qui dépendent explicitement O" i, i

permet d'éviter deux dérivations supplémentaires par rapport aux fonctions usuelles de type

Hylleraas U929,19311.
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A ) Ionisation double de He et H-: section eflÏcace quintuplement différen-

tielle.

L'expression de la section efficace :

o(5) =
d5o

s'exprime en fonction de l'élément de matrice Tn '

On remarque que dans cette expression, interviennent les angles solides f)6'c)r eto' des

électrons diffi.rsé et des deux éjectés mais aussi l'énergie des deux électrons éjectés'

En général, l'énergie de l'électron incident est fixée, sa direction est prise comme il(e

d,origine. on se place ici dans le cas d'une collision coplanaire pour laquelle les trois électrons

dans la voie de sortie appartiennent à un même plan; l'angle entre la direction incidente et les

électrons éjectés ainsi que l'électron diffusé sont nuls (rp, = 9z = 9, = O)' La définition des

différents paramètres angulaires, dans le cas d'une collision coplanaire est donnée ci-après

(figure 9).

do. T) .(+)do,dord(

3_*r,______---Q,,
d.-e"

/^,

Iig. g Description coplanaire des différents vocteurs É,, É,, Ë, et Ë, représentrnt les électrons incident' les

darx éjectés et re diffusé. 0,,0r et g, sont les engres du difhrsé et des deux érectrons éjectés défini par

repport ù la direction de l'éloctron incident'
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On peut ainsi imaginer plusieurs configurations :

- I'angle d'éjection du diffi.rsé 0" est fixé, les deux énergies des éjectés sont ainsi fixées et on

fait varier 0, entre 0" et 360o pour diftrentes valeurs de 0,.

- I'angle 0. est toujours fixé mais cette fois-ci, 0, et 0, sont fixés et on exprime o(t) pour

diftrentes valeurs de E, etBr.

- comme le cas l, mais en traçant une courbe en 3 dimensions : o(5) fonction de 0, et 0r.

Du fait du nombre important de paramètres, on remarque ici toute la difficulté du problème.

De nombreuses courbes seront présentées dans ce travail,le plus souvent selon les schémas

énoncés ci-dessus.

La majorité des courbes sera faite en considérant l'énergie de l'électron incident égale ou voi-

sine de 5 keV, ceci afin de pouvoir le modéliser par une onde plane et qui correspond à la va-

leur utilisée actuellement dans les expériences menées à Orsay. Cette valeur rend légitime la

description des électrons incident et diffirsé par des ondes planes pour des cibles neutres. Dans

le cas de cibles chargées, cette approximation est légitime pour un rapport Zlki< I u.a.. Il faut

aussi noter que les calculs faits ici utilisent le même type de démarche pour l'obtention des

fonctions d'ondes représentant l'état initial et final du système (de type Pluvinage).

I ) Comparaison avec les résultats de B. Joulakian.

Dans un premier temps, nous allons comparer les résultats avec ceux obtenus par Joulakian et

col [992] qui utilisent des fonctions d'onde de type Hylleraas.

Pour cela, on fixe l'énergie incidente à 5 keV, celle du premier éjecté à E, - 5eV,0, = 0o le

deuxième éjecté a une énergie de E, = 25eY et l'angle du diffi,rsé est 0. = 0,5o (Fig. l0 a). On

examinera aussi les cas où 0r = 90o (Fig.l0 b) et 0, - 0u = angle du transfert d'impulsion

t = ( - k-o lFig l l). On trace ainsi la section efficace en fonction de I'angle 0, du deuxième

€1ecté, (ceci en coordonnées polaires).
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l0 Représentation en coordonnées polaires de la section
ace différentielle de la double ionisation de He, avec E; =

)  eV,  E1 :  5  eV,  EZ:  ZS eY,  0"  :  0 .5o (modèle BBK
'l 'état frnal)
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On constate ainsi que les distributions angulaires pour la section efficace diftrentielle sont

identiques aux résultats de Joulakian et col |9921et présentent deux lobes. Les amplitudes

sont également proches. On peut en conclure que I'utilisation des fonctions développées par Le

Sech [1992] est ainsijustifiée.

2 ) Représentation pour différentes valeurs de l'énergie.

Figure 12 et 13, on donne la représentation cartésienne de la section efiicace quintuplement

diftrentielle pour la double ionisation de H-, I'angle d'éjection 0, du deuxième électron étant

pris comme variable. Le premier électron éjecté sort avec une direction parallèle au transfert

d'impulsion i lnig 12, et = 0u) ou dans une direction opposée (Fig 13,0' = 0n + 180').

Le domaine pour la détection en énergie des 2 électrons éjectés est relativement large (l-100

eV) mais ilaétéobservé que, pour des énergies d'éjection de I'ordre de25 eY,la section effi-

cace est 103 fois plus importante que pour des énergies d'éjections de l'ordre de 2 eV. C'est

pourquoi nous considérons ici des situations typiques (E, = Ez = l5eV ou l0eV) dans le cas

symétrique et (Er = 5eV; Ez = 25eY ou 15eV) dans le cas non symétrique en énergie.

On constate ainsi sur la figure 12 que la section efficace est plus grande si :

- les énergies des deux électrons sont petites.

- les énergies des électrons éjectés sont différentes.

On remarque aussi que la probabilité d'éjection des deux électrons est maximale dans une di-

rection perpendiculaire au transfert d'impulsion i 1ti e, =0u) pour les énergies d'éjection

égales mais maximale dans une direction opposée au transfert d'impulsion pour des énergies

diftrentes.
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b)  E l  :  5  eY,E2:  15  eV
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Fig. 13 Varirtion de la scction effrcrce différentieile de ra doubre ionisation de H- en foncrion de I'angle du

deuxième électron éiæÉ 0 r, Ei = 50oo ev' ô;'ï ; 
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Fig. 14 Variation de le section efrrcece différentielle de le double ionisation de He en fonction de I'angle du

deuxième électron éjecté 0r, Ei : 5000 ev"ô';"ï;-e' = 0'5o (modèle BBK pour l'étet firnal)
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Fig. 14 Verietion de le section efficace différentielle de la double ionisation de He en fonction de l'angle du

deuxième électron éjæ,É 0, Ei : 500o.ev' 0, = 0. ' 0' : 0'5" (modèle BBK pour l'état final)
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Fig. f5 Veriation de la section efficace différentielle de la double ionisation de He en fonction de l'angle du

deuxième électron éjæté 0r' Ei : 50oo ev"ô;"ï;-i;;' 0' : 0'5o (modèle BBK pour l'état final)
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Le cas où 0, = ek + l80o (premier électron éjecté dans une direction opposée au transfert) est

intéressant aussi. On observe trois pics, I dans une direction parallèle au transfert, les deux

autres dans une direction perpendiculaire.

Fig 14 et 15, nous faisons les mêmes calculs mais pour He. On constate que si le premier élec-

tron est éjecté selon une direction parallèle au transfert d'impulsion (Fig la(b) et (d)), le

deuxième électron est éjecté selon une direction opposée au transfert d'impulsion (comme pour

H-, Fig. 12(b) (d) mais a aussi des possibilités d'être éjecté selon une direction perpendicu-

laire au transfert.

La figure l5 montre d'autres diftrences par rapport à la figure 13. Ces résultats montrent que

la double ionisation de H- et He peut donner des distributions angulaires différentes.

3 ) Utilisation d'une fonction d'onde initiale non corrélée.

Nous représentons ici la section efiicace diftrentielle en prenant pour fonction d'onde repré-

sentant l'état initial :

^, (: l) - *,[thÀr, shÀ'r, 
* 

shl.'r, shl,r, 
-l 

" 

-zrr 

" 

-zrz*,[l ,,, ) 
= ̂ LE ],, ,, À,r, L\ )ç 

v

Cette fonction d'onde ne prend pas en compte le terme de corrélation e-F " .

Fig 16 et 17, on constate qu'il n'y a pas de grosses diftrences avec une fonction corrélée de

l'état initial, excepté pour H- où de nouveaux pics apparaissent (fig l6b).

Ces pics sont dus à la non prise en compte du terme .-9rrr qui joue un rôle essentiel dans la

détermination d'une bonne fonction d'onde de l'état fondamental de H-. Il faut effectivement

se souvenir que l'énergie de corrélation de H- est bien supérieure à celle de He et nécessite

une description très précise des effets de corrélation angulaire et radiale.

5 l



6( : r )

b)Et :  5 eY, E2: 15 eV

Fig. 16 Veriation de la section efficace différentielle de le double ionisation <te H- en fonction de l'angle du

d e u x i è m e é l e c t r o n é j æ M 0 r , E i : 5 0 0 0 e v , 0 , = 0 . + 1 8 0 o ' 0 ' = 0 ' 5 " ( m o d è l e B B K p o u r l ' é t e t f i n a l '

état initial non corrélé)

a) El  :  l0  eV,  EZ:  lO eV
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o(s)

b)Et :  5 eY, E2: 15 eV

Fig. U Variation de la section efficece différentielle de la double ionisation cle He en fonction de I'angle du

deuxième électron éjecré 0r, Ei : 50oo eV, 0, = 0. + 180", 0. : 0'5o (modèle BBK pour l'état final'

état initial non corrélé)

a) El :  15 eV, EZ: 15 eY

o( 5)
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4 ) Modification de l'état final.

Nous effectuons ici, pour le cas où E, = 5ev Ez = l5eV,0. = 0,5o et k, perpendiculaire à

)
k (le deuxième électron sort avec une direction perpendiculaire au transfert) une comparaison

entre diftrentes fonctions représentant l'état final.

a) 9rr .  = M 
" ik1 

r t  

" ik2r '  
T" ' ( \ , r r )

b) 9r-ssr = c e ik"' e ikztz 
*' (rrrrr)

avec C, constante définie au II, pour la fonction BBK.

gr2" est une fonction comprenant deux fonctions hypergéométriques décrivant les deux élec-

trons éjectés mais ne tient pas compte de I'interaction entre les deux électrons.

erapBBK est ce qu'on appelle la fonction BBK approchée. Pour cela, on supprime la troisième

hypergéométrique tenant compte de la corrélation entre les deux électrons éjectés tout en gar-

dant le coefficient C dans lequel intervient e 
-ctr'rz 

. On dispose ainsi d'une petite information

sur la corrélation de l'état final.

Sur la figure 18, on compare ainsi ces fonctions avec la fonction BBK, pour la double ionisa-

t ion de He et  H- .

avec  M'  -  
" *p [  )n ro , * * , ) ] r  

( l - ia ' ) r ( l - i c r ,  ) / (2n)3

/ - - \  2  |  - - - l

r [ t , ,  
rr) = 

U, 
F, 

f ia,, l ;- i(k,r, 
+ k, r,)]et
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On peut remarquer gu€ grz" ne donne pas les mêmes directions d'éjection du deuxième élec-

tron alors gue er"pnnx donne approximativement la même direction mais pas la même ampli-

tude. Ce résultat est en accord avec les résultats de Joulakian et Dal Cappello [1993] : la dis-

tribution angulaire donnée par la section efficace quintuplement diftrentielle dépend fortement

de la description de l'état final et faiblement de celle de l'état initial.

5 ) Variation de la section efficace différentielle en fonction des deux angles

0,  e t  0r .

Nous considérons ici le cas où :

0. = 0,5o

(a) E, = l0eV, Ez = 20eY Fig. 19, H- et fig'2},He

(b)  E,  = 15eV,  Ez = 15eV Fig.2 l ,H-  et  f ig '22,He

La section efficace quintuplement difiérentielle est tracée en fonction des deux angles des

électrons éjectés 0, et 0r.

On obtient ainsi pour le cas (a) la probabilité maximale pour la détection des deux électrons

éjectés pour les différents angles suivants :

He H-

e g2 e g2

300 270" 100 240"

600 2000 500 1600

220" 900 1900 800

2600 20" 2300 00
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B ) Ionisation double : vers les expériences (e,(3-1)e).

I ) Représentation pour différentes énergies

Actuellement, des expériences de double ionisation de He sont en cours et permettront de réa-

liser des mesures dans le cas de collision (e, (3 - 1)e) .

Dans ce genre de manipulation, on envoie un faisceau d'électrons incidents sur un gaz d'hélium

et on détecte les deux électrons éjectés de la cible en coihcidence. L'électron diffirsé n'est pas

détecté, c'est pourquoi I'on parle d'expérience (e,(3-l)e).

En intégrant ainsi la section efficace quintuplement différentielle sur I'angle solide de l'électron

diffi.rsé, on obtient la section efficace quadruplement diflerentielle représentative de ce type de

résultat :

Différents calculs sont présentés afin de comparer avec I'expérience dont les conditions ciné-

matiques sont :

-01 = 90" Ei = 5525 eV

Fig.23,25 Et = 7 eV Ez = 28 eY l80o < 02 < 330'

Fig.24,26 Et = 17,5 eV Ez = 17,5 eY

Le modèle BBK précédemment décrit (Fig. 23,24), un modèle à deux ondes coulombiennes et

un dernier modèle utilisant la fonction BBK approchée (Fig. 25, 26)sont aussi utilisés pour

tester I'importance d'une bonne description de la voie de sortie.

doo dto(4\
o . - - =J doo

dc,,do,dIT)t9dodde,do,r[fl , (Y)
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On constate ainsi une diflerence entre les diftrents modèles, le modèle à deux ondes coulom-

biennes a une très faible variation d'amplitude et le modèle avec la fonction BBK approchée

présente seulement un Pic.

2 ) Utilisation de charges variables

Comme proposé par Dal Cappello et Le Rouzo [1991], on peut remplacer dans la description

de l'état final les coefficients crr etcr2 par une expression dépendante des énergies incidentes.

On prend ainsi

dr  = -Z /  k ,  avecz = 2 -  k t  (k Î  -  [ r .Ë,

dz  =  -Z '  l k ravecZ '  - -2 -k r ( k l  -  [ r .

L'apport d'un modèle avec des charges variables permet de rendre compte des situations très

dissymétriques. Ainsi, pour un électron éjecté de faible énergie (5 eD et un électron éjecté de

forte énergie (100 eV), il semble plus judicieux de les décrire par des ondes coulombiennes

avec des charges variables qui tiennent compte de leurs vitesses relatives plutôt que par deux

charges fixées Zr= Zz= 2 (modèle BBK initial).

On utilise les fonctions BBK approchée et deux ondes coulombiennes pour la description de

l'état final.

t -  -  t 3

) / lk,  -k, l
+  r +  -  1 3

k,)/ lk,  -k, l

-0, = 90o E, = 5525 eV

Fig-27 E'=7eV

Fig.28 E, : I7 ,5 eV

E, =28eV

E, =17,5 eY

180'<e,  < 3600

Pour des problèmes de temps de calcut, I'utilisation de la fonction BBK n'a pas pu encore être

réalisé.
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En analysant les courbes de variation de la section efficace quadruplement diftrentielle, on

constate que :

- seul le modèle BBK donne des variations sensibles et présente une diftrence par rapport aux

autres modèles : il donne un minimum pour 0, N 250" alors que le modèle BBK approximé

donne un maximum

- le modèle à deux ondes coulombiennes présente une section efiicace pratiquement constante

- I'introduction de charges variables n'améliore pas sensiblement le comportement des modè-

les.

Les résultats préliminaires ( et non publiés à ce jour) de Lahmam-Bennani et col semblent pré-

senter une structure semblable à celle préwe par le modèle BBK.

7 T



CONCLUSION

L'étude des distributions angulaires des électrons éjectés lors de la double ionisation de

I'atome d'hélium de I'ion hydrogène a permis d'établir un certain nombre de résultats nou-

veaux:

- la section efficace multiplement différentielle dans le cas de H- est plus grande que celle cor-

respondant à He. Ce résultat confirme celui déjà obtenu expérimentalement sur les sections

efficaces totales

- les distributions angulaires dépendent fortement de la description de l'état final et faiblement

de celle de l'état initial. Ce résultat établi par Joulakian et Dal Cappello en 1993 pour He a été

confirmé ici pour H-

- les distributions angulaires obtenues dans le cas de la double ionisation de H- peuvent dift-

rer de celles obtenues pour He

- I'utilisation des fonctions corrélées de type Pluvinage pour décrire l'état initial d'atomes ou

d'ions de type hélium a permis d'une part de confirmer les résultats de loulakian et Dal Cappel-

lo [1993] sur He et de réduire le temps de calcul. Ce gain de temps devrait nous permettre

d'accéder aux sections efiicaces sur H- qui ont été mesurées expérimentalement.

Il nous resterait à étudier la double ionisation produite par des électrons de plus faible énergie.

Dans le cas de H-, il s'agirait de prendre en compte les effets de distorsion de trajectoire de

l'électron incident (et diftrsé) soumis au potentiel de I'ion H- (respectivement H* ) en conti-

nuant de négliger les interactions électron diffirsé-électrons éjectés (on suppose encore que

l'électron diftrsé est bien plus rapide que chaque électron éjecté). Ensuite, il nous faudrait

évaluer les probabilités des mécanismes TSI et TS2 qui ne devraient plus être négligeables

pour une énergie incidente de lkeV.
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Pour calculer N(tr), on utilise I'intégrale

_  ( a - u r  a - b r r  
r  + + z  

_  l -  .  - -  - r .  I  . - ) . t
t=J??"  

-0r r r  s  - iq , r '  e  - iqzrz f f  
,F ,  

f - ic r , ,1 ; i (k , r ,+k, . r ; )J  
dr ,dr ,

qui se ramène à :

^  7d ,  ( o^+o , ' ) ' o ' ( o ^ * . r . \ ' ' '  l -  o ro2 -oo (  
I

r=-r6n29[ul "  ' l  l - -el9r l  ,u, l ia, , icr, , t ,Pl
ô0Jo . \ .  oo  /  \  oo  )  " ' L  " ' (oo+or ) (oo+o ' ) - l

0

ANNEXES

CALCUL DE N1t, ; :

EXPRESSION DES O Ct O' NECESSAIRES AU CALCUL DE

L'INTEGRALE I:

oo = (s2 +zp9[1a+b)2 +( i *q- r ) ' ] * t r [o tp '  *  q , '  +u ' )+u(9 '  +q, '  +  u ' ) ]

*[c,' * (0 + u)'l[0,' * (P * b)']

o,  = (s2 +zOO[-z ik , (a+ b)+zr- , (q]*o- , r ] .zr [zu1q- ,  k- , - iak, ) - ik , (Ê '+q, '+u ' ; ]

+zlt,' + G + ol' l[i, ( 
- t u, t" * P)]
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o, = (s2 +zpg[-z ik, (a+ b)+2Ë,( ; , .0- , ) ]  *z" lzu{ î ,k- , - ibk,) - ik , (9 '  +q, ' *" ' ) ]

*zlt,'+ G + .r'l[i, k-, - ik, (b * P)]

o r z = (s'? + zp9[ zË, Ë,- zk tkzl * t.[-tto, (i, k-, - iak, ) - ztk | (i, Ë,- ibk, )]

-zik,lqr'+ (P + b)'?1

o,, = 
* 

= r{-riu,(a + b) +zËlo',* n-,)] - 2sik, zp + 4(p+ U[l-, k-,- ik,(b * P)]

*[;, k', - ik, r" . ol][il Ë,-,u,1u . ol]

o'" = 
b 

= rrf tu + b)2 +ti ,* q-,1' ]*+O1u +a) +2(F+u)[q, '  + (p+b)' ]

+2(9+b) [q , '+ (P+a) ' ]

o,,  = dl ,  = zd-ziL,(a+b) +zË,<o' ,*o]y- l -zr i t ,  2g+zxz(g*u)( i  [ , - i t , (a+Ê)),  dP L  
_J

-2 ik2 [0 , ' * (P* t ) ' ]
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o,,2 = 
fr. 

= 4s (k-, k', - k,k, ; - +it, 
[q-, 

Ë,- ik,(b * p)] - 4ik2[t] Ë, - it, (a + B)]

ALGORITHME DE CALCUL DE F (a,b,c,o):

La série converge assez rapidement.

On utilisera cette formule lorsque ro est très petit, afin d'avoir une convergence très rapide.

Pour un o quelconque, on cherche la formule de transformation tel que I'on se ramène à un

or le plus petit possible.

on utilise :

F (ct,p,y,ro) = ( l  -  o)-" F (a,Y - 9,f  , ; ! )

r r")IlT-:5D 
F (cr,,p,cr + F - y + l,r - co )F (a,P,v,ro) = 

tr _ .x) f (y _ 0)

+(r -cr;)r-c.' t,ti 
à;îiËi 

t' F (v - e,T -p,T -a - p+ r,r- o,)
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F (a,p,y,ro) = (1-o)-* ilHd+ F (a,ï - p,cr - O * r,fr-)

+ (l-'r-' ffiffi F G,v -a,P -o * r,fr-)

r (y)r(Ê-a)
F (a ,P ,y ,o )  = ( - l ) "o l - "  F (a,a + l -  1 ,cr  + I  -  P,

t )
or (B)r (y-ct )

Le produit des fonctions gamma se calculera en utilisant :

. i  1tl l !" 
-91 (-r)pro-u r (p,p + r- v,0* t- .,,f)

I. (cr) f (y -F) ' t)

=[[,'.;hr,'-uk,]r (ct) r (p)
r (cr+y)rG-y)

Ici aussi, cette série converge rapidement.
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(e-3e) differential cross section of H-: use of Pluvinage type

correlated wavefunctions

P Lamyt, C Dal CappelloT, B Joulakiant and C Le Secht

1lnstitut de Physique, Laboratoire dc Physique Moléculaire et des collisions' Technopôle

r;i,iffiJîiârîii,tfiA*, 35r, Laboratoirc des corisions Aromiques ct

Molcculaircs, OrsaY, France

Rcceivcd 3l March 1994, in linat form 20 May 1994

Abst'rcL Doublc ionization of hclium and H- is invcstigated thcoretically by using corre-

lared wavefuncrions f* i;; targct and ,rr" ioulrc'toitinuutn' Thc results show that thc

difrcrcntial cros secriJn i;; H- î, biggcr rh";;;;Jit. and rcvcal some different angular

;ilù;;"t, Tvpical tip"ti*tnt"l siiuations arc proposed

J. Phys. B: At. Mol. Opt' Phvs' 2? (1994) 3559-3572' Printed in the UK

l. Introduction

The double ionization of atoms and molecures is actuaily the subject of an increasing

num*r of theoretical and experimeni"iinu.rtigationslMcGuire 
i982,.Andercen et al

r9s6). The first *."ru.rrents of ,#Ëid;ir.râtia "ùtr 
sections (Lahmam-Bennant

et at l9'9)on 
"rg* 

f,"". rhor"n thJ;hit'kinà or"*p"i*'ntt' called (e-3e)' are feasible'

They consist in detecting the three ouigoing elections of thé final state (one scattered

*t"ffi.tiî$Prff:Tr:t:.,Ti;nsitive to the etectronic correlation in the initial state

(Byron and Joachîin igoz, s,nirnon'à'à lngt ana in the finar state (Dat cappello

and Le Rouzo lggl,Joulakian et al 1992' Hda et al 1994)'

The purpose of our paper t1 a SOOtt 
tî' 

"oittf"t"aâouUlt 
continuum wavefunction

to the determination of it e R"e-rià ain r.ntiar cross tr"tion (socs) of the double

ionization;i,i"; 
way of looking at interelectronic correlation has been introduced

by pluvinage (1951). In.his 3P't","*;-lt" 
'""ntfunction I lor two electrons movrng

respectivery in the potentiats vr.2n[ n"i; int"r"cting through their courombic poten-

tial l/rrzcan be represented-with. ;il;;ro"y..ui" f.oi"tt of functions: 9:oo'

The function o represents the orbiËi motion otthg t*o ftt" etectrons ignoring each

other and o is a boulombic *;i;;;ïi* Jescribing the electronic jnteraction as a

murual difttsiondue to the l/rr2rc.,,,. rrùowing trris Ïpproa9h, jt frf 
been shown that

an accurate.function g c.arrU. oUdinJioi gtà'und and excited states of some atoms

and molecules (Pluvinage 1951, \*t;ilh ';; ftgSg'nuUtti-Èt"ton et at l98l' I-e Sech

lggz).This idea has atù been extJria.J uy vainhstein et at (1964) Td crothers and

McCano, (1965) to describe tt' iouto,nbi" interactiîor trrà inôming electron with

the erectrons of the atomic targei in tt e studies of erectron-atom collisions' More

(t,Ëfr75lg4/153559 + 14319.50 @ 1994 IoP Publishing Ltd
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recentfy, Brauner et at (1989a,b) have built the wavefunction for two electrons in the

continuum taking for I a product of thr* coulombic wavefunctions' first proposed

by Garibotti and Miraglia (1980)'
The originality of the present work lies in the fact that we have used correlated

wavefunctions obtained by tt, s".r- pio"tautt. for bound and double continua

(Joulakian et al 1992) giving a consistent description of the initial and final states in

the present problem. îË. pa-rticularform of these functions permits us to avoid some

"""lyti*f 
Aimrufii.t in thô determination of the basic integral'

lVe find that the differential 
"tott-tt"tion 

of H- is bigger than that of the double

ionization of helium.

2. TheorY

we restrict our calculation to the domain of high incident energy where the fact that

H- is not neutraf *"iiifr"". small ,fJon the déscription of the incident electron by a

p lanewave.Weuseaf i rs t .order termintheBornser iesof7rmatr ix .
The doubre ionization of herium aJ H- presenls for the theorist the simplest situ-

ation because of the absence of uou; rbctrons in the finar state, but is experimentally

-"i"IF:Ï 
wavevectors ft1 , k", kr, k2orthe incident, scattered and the two ejected

,hir;;;*Ë;;;it;lilsDcs *1r u' given (in atomic units) bv

dio (Zx)4k"k1k,

@:-T-lrnl '
where the O and the ,c represent, respectivety, the.solid angles and the moduli of the

different wavevectors. The conservation of energy imposcs

**7= f* + **3+ i*?+ L*i

where f2* represent ihe energy for double ionization'

I75 represents the T-matrii element given by 11 and 12

Tn= (VÀVIY,)

where the integration runs over all space and spin coordinates'

Here Vrrpr.rrni, the interaction'ùtw"n the incidlnt electron designated by rs and

the atomic ones designated by 11 and 12:

l--Z* t 
* 

' where Z:Zfor helium and Z:l for H-
l/= 

ts tot loz

*0,;rr;l!ï/l;orr*nt 
the wavefunctions describing the whore svstem in its final and

initial states resPectivelY'
In the experiments bf Utrmam-Benna ni et al (1989) and Ford et al (1993)' very

high energies (5 [.v 
"na 

3.6 keV) 
"tt 

utta for the incident electron' In these cases' a

pffi.;;;-àrirri-p,ion of the cofiaing electron is justified.
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he jnitial state, which consists of the incident electron and the bound electrons' will

e described by the product of a plane wave describing the incident electron and a

rrrelated pluvinage i'p. *"utfunction describing the two bound ones:

lY,)=l#e{rt"'))'

Theunderlyingmathematicalapproachinthedeterminationofcorrelatedwavefunc-
lon gdrl ,r2), i.e.fr"ri"g an expliôii dependence.upon the interelectronic distance rrz'

ollowing Pluvinage (1951), is the 
"g*i, 

of semi-separability of the schrôdinger equa-

lon. For some special potentials , vr, i, and vn, t-he schrôdinger equation is said to

rcsemi-separableifonecansoloeexactlythetwoequationsbelow:

(e-3e) diferential cross section of H-

,1. The initial state wauefunction

In this case, the wavefunction 9, having appropriate boundary conditions' can be

leduced with a good accuracy as a piod"", ii-*, a1d O' Following these ideas' we

vrote down the ,"""rrun"tion for helium and H- in the present work as

D{4, r2): /v( r I s "-F,ny f#'#.'#'ff,"-zr'l 
r-zrz'

Details for the explicit determination of the function I are giv.en by Moumeni et al

,lgg0) and siebb 
"irî 

ii of (lgg3). one c"n check that the function I fulfils the cusp

nnditions of Kato (1957) and gives 
"i 

*.tgy E:-2'899au for the ground state of

r;ifu and E: -O.iZqau for the ground state of H-'

?.2. The final state wauefunction

we w'r consider situations where the scattered erectron is arways fast (about 5 keV)

rnd the ejected electrons leave the aiom with small energies (from 5 to 30 eV)'

The scattered electron will U. attttiUed by a plane wavefunction' as the incident

clectron and the two ejected electrons by the *It^Pttd double continuum BBK wave-

function (Brauner e i o,itgSg^,U,loulatian et at 1992)in its general form orthogonalized

;t,h;;rp""t to the initial state wavefunction 91(11,r2):

(- ll, + n+ Vr)Q,:6,,o, (- l^' * vp)Q(rn):k'aîtr).

[*/: (#(ort- (aÀç;*Â with (oyf : 
firrrr,r, 

îz) * QIQI' r)l

[*rrr. g1(rr, rr) :  Mri l l ' r1 
" i t2'n 

r(\,r2) and

z-
r(rt , rù: fr f1lia1, l; -i(ky1+ k1'r)l1Flia2' I i -i(ktzrn* k12'rp)l'

l - t

Thc constant M is

M = expl- ! r@ r * a 2*a rz)lF( I - ia r )f( I - iaz)F( I - ia 
") 

/ (Zn)t

where ar= -z/lkrl, (rz= -z/lkzl, an= l /l(kt- kz)l wilh z:2 lot helium and z: I

[or 
H-.
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Replacing the terms defined above in the equation fot Tland performing the intel

tion over re using Bethe's result

"n'o-- 
l f r*'' o,

T- 4, J lr_rJ 
-.

we can write

,r:#t(orl ,it'rr 4.it'a ,9,Q, , rz)) - z(D<aÀQ'Qt ' r))l

with ft =kt-k, and

z(*7 :(p,(r,, rz)l eû' " a tfi 
'rz1 

vi(r t' rz))

r,,: A{;?[3;î:':]::Ë, i:l'ri,,"(k- 
k" kz)* G(k- k2' k)l

G(kr, k2) canbe given in terms of the following basic integral:

' 
I(a, b, kr, kz, F)= I+"-!rr' "-0"'e-É'''t 

e-*'''zr*(r1' 12) dr1dr2'

\lre obtain:

f l (c t ,  c2,kr ,k"  P)+ I (c1 '  c3 'k t . '  kz '  9)  I
-l l l(ct, cz, kr, kz' F)* I(q' Q' kt ' k" B) |

G(h, *r):  Bl *I(cz, ct,  kt,  kz, F)* I(ct,  ct,  kt ,  kr,  0) |

L *I(c2, ct,  kt,  kz, F)* I(ct '  14'kr '  k" F))

*[f(", , cz, kr, k,,0)+ ' '  '- l
'  

L I@r,  c r ,  k r ,  kz 'O)+ ' ' ' J

with cr - /,- L, cz: Z- 1", Q= Z* h' cc: Z+ 1'"-

Following nr"unr. et at (tggg",bi,-*t write the basic integral in t'he form

r(a,b,kr,kz,É):fl(O).ryf*or#r"iontfN(!)-/v(0
i

In our case,

rv(y) : -r6x2 
*l:ds.f(s)zrrt 

iaf ia2' r' ql

presents onty one derivation instead of three. Here /(s), q, s have been definet

Brauner et aI (1989).
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l. Results

We have restricted oursetves to the coplanar geometries in the conditions of the orsay

:xperiments of high incident energy (j tev). lile specify the directions-of the different

'avevectors by th-e angles which ihey form with the incident electron direction.

As a first verification, we have obiained the socs of He which has the same angular

tistribution as Jodlakian et al (1992) who use Hylleraas type wavefunction'

In figures t and 2, we give tLe spcs of the doubte ionization of H- in the cartesian

represen-tation, where the ejection angle 0z is taken as the variable' Here, the first

rutgoing electron comes out respectively in a direction parallel or anti-parallel to the

ooit .ntut transfer k: ki-  k" (0t:0* or 0t:0*+ 180') '

The domain of energy foi tfte detection of the two ejected electrons is quite large

11-100 ev) but we have-ôbserved that for ejection energy values of theorder oî 25 eY,

i;r;;;; ir io:t smaller than if the ejection energy values are of the order of 2 ev' But

rve must note that for very smatl .nrtgy, we are at the limit of our model and also we

rxamine typical situations, where the energies are equal (Et: Ez:15 eV or l0 eV) and

nnequal (Er:5 eV, Ez:25 eV or l5 eV)'
When ,". 

"*"n1ine 
figure l, we can observe that the spcs is biggest if: (i) the energies

rf the two electrons are-smali, 1ii1 the energies of the electron ejected are different.

It is also interesting to note ih"t thr pro-bability of the ejection of the two electrons

s maximàl in a directiàn perpendicular to the momentum transfer (if 0t:0r,) for equal

,n.rgigs but maximal in à direction opposite to the momentum transfer for unequal

't"fi]."se 
of 0r-- 0*+ 180' is interesting too (figure 2). we observe three peaks in a

lirection parallel and perpendicular to the momentum transfer.

In figures 3 and +, *ô make the same calculations with He. We can note (figure

l(6) and (d)) that if we consider the case of the first electron outgoing in a direction

ffifJ;"';#;;.ntum rransfer, rhe second electron is ejected in a direction antiparal-

[T,; il;;o.rnrunr rransfer (as for the case of H-, figure l(ô) and (d)) and has some

rossibilities to be ,lrrtrO in a direction almost perpendicular. Figure 4 exhibits other

rifferences when co.parrd with figure 2. These irtultt show that the double ionization

rf H- and He can tead to different angular distributions.

In figures 5 and 6, we have done-some calculations with an uncorrelated initial

vavefunction (withoui trr. term e-p''r) for typical situations with He and H-. As a

natter of fact, we see no large difference when comparing to the results given by a

;orrelated wavefunction for the initial state, except for H- (figure 5(ô)) where some

rew peaks appear.
I In figure 7, we compare the ssK wavefunction with a function described by two

rypergeometric functions and with an approximate-d_nnr wavefunction' we consider

[ere a tvpical situation for the double iônization of He and H-' We can see that the

*;;J,t"" *iit ,*" hypergeometric functions does not give the same direction and

ffiË;;;il;J 
"lliiu"rfunction 

gives approximately the same direction but

iot the same amplitude. This resutt agrees *ittt pitti.inary results fould by Joulakian

t à;;ië"pËii[ f r e%): the angulaiditttibutiôn given by the socs depends stronglv

i;1hr ;.;"iiption of final state and slightly on those of the initial state'

In figures 8 and 9, we consider the éase of dr and 0z variable and Et: l0 ev' Ez:

l0eV. 0.:0.5o. We iive the spcs and we can observe the maximal probability for a

letection of the two outgoing electrons: see table l'
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in terms of two ejection angles' 0r and

artd scat ter i r rg ar lg le 0,=0 '5o '!'igure 8. Thc st>cs
0: for fixed ejection

of tlrc dotrble ionizalion of H 
'

energics Er  = t0 eY,  Ez= 20 eV

Figurc 9. Same asfgure 8 but for the double ionization of He'

" Conclusion

i/e have here performed first Born calculations usins c:::*:l1ttlli:t"::itJ,ïfiïi

hlffifi:i iliiï:#i::".ïu]. ron t i n u um waveru ncr ion s. we h ave de rerm i'ed

ire space regions for which an experimentat detection of the double ionization with a

[st electron is maximal'
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Trblc l.

0r (deg) 0z (deg) 0r (dcg) 0r (deg)

irh, ,.rurts obtained show that the differentiar cross section for H- is bigger than

' He and gives some different shapes'
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