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Introduction

Connus depuis plus d’un siécle (W. Huggins en 1881 [1]), les agrégats de carbone
sont actuellement au centre de nombreux travaux tant théoriques qu’expérimen-
taux. Cet engouement pour ces particules vient du fait qu’ils ont été observés dans
de nombreux milieux comme dans les flammes, les plasmas, les atmosphéres stel-
laires ainsi que les milieux interstellaires ot 'on trouve un grand nombre d’espéces
polyatomiques. La découverte des fullérénes (Cg et C7y) par Smalley et al. [2] dans
les années quatre vingt a amplifié les recherches sur les agrégats de carbone tant
en ce qui concerne ’aspect structurel que dynamique (réponse a une perturbation
externe).

Du point de vue de leur structure, de nombreux calculs ont été réalisés tant pour
les agrégats neutres que pour les monochargés positifs et négatifs ayant un nombre
de constituants allant de 2 & 60 environ. Au niveau expérimental, des mesures de
mobilité ionique par chromatographie en phase gazeuse ont permis de déterminer
les géométries d’espéces chargées (von Helden et al. [3], [4], Hunter et al. [5]) pour
les agrégats composés de 3 a 70 atomes environ. Quant aux espéces neutres, leurs
structures ont été essentiellement étudiées par spectroscopie laser haute résolution
(Saykally et al. [6]) ainsi que par absorption infrarouge en phase gazeuse ou en ma-
trice cryogénique de gaz rares (Van Zee et al. [7]).

En ce qui concerne leurs états excités, nous distinguerons les études sur l'ex-
citation ionique des noyaux de celles sur ’excitation électronique. Les premiéres
concernent les modes de vibration de la structure de ’agrégat. Ceux-ci ont été prédits
par de nombreux travaux théoriques et mesurés par le biais d’expériences utilisant
des méthodes de spectroscopie infrarouge par absorption en matrice de néon comme
celles réalisées par Freivogel et al. [8]. Concernant les états électroniques excités, les
travaux disponibles sont moins nombreux car ils nécessitent des calculs un peu plus
sophistiqués. Les prédictions des premiers états excités effectuées par Kolbuszewski
pour les agrégats C3, C5 et C7 [9] illustrent bien ce point. Les travaux effectués
par Forney et al. [10] sur des agrégats en matrice de néon ont permis d’obtenir des
mesures de ces états faiblement excités. Que ce soit pour les états excités ioniques
ou électroniques, la majorité de ces travaux n’aborde que les excitations a basse
énergie. Le cas des états fortement excités est beaucoup moins documenté, surtout
d’un point de vue théorique. Des travaux expérimentaux récents comme ceux réa-
lisés par Campbell et al. [11] s’attachent & 1’étude des fortes excitations des états
électroniques pour le (g a I'aide d’un laser femtoseconde.

Au-dela des chaines de carbone, la fragmentation des agrégats provenant d’une
forte énergie d’excitation interne comme dans nos expériences est une probléma-
tique impliquant une vaste communauté. Les études réalisées concernent aussi bien
les agrégats métalliques, de Van der Waals ou covalents. Parmi les premiers travaux
sur la fragmentation des agrégats alcalins, citons ceux réalisés par Bréchignac et al.
[12] et poursuivis par de nombreuses équipes (Barat et al. [13|, Heinebradt et al.
[14], Weidele et al. [15]). Quant aux agrégats de Van der Waals, les recherches sont
orientées principalement sur les agrégats de gaz rares (hydrogéne par Echt et al. [16],
Farizon et al.[17], hélium par Haberland et al. [18]) ou moléculaires (O par Matt et
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al. [19], NH; par Bobbert et al. [20]). Sur la fragmentation des agrégats covalents,
les agrégats de carbone constituent le principal systéme étudié (Cgp Lebrun et al.
[21], Martin et al. [22], Bordenave-Montesquieu et al. [23]). Citons aussi des travaux
sur les molécules (C'O par Adoui et al. [24], CO, par Siegmann et al. [25], (CO2);}
par Engelking et al. [26])

Si le point commun entre ces études est la fragmention comme voie de sortie, la
sonde pour exciter 'agrégat est elle aussi trés variée. Citons la sonde électronique
(Diinser et al. [27]), la sonde photonique sur une large gamme d’énergie en simple
ou multiple absorption (Gantefor et al. [28], Geusic et al. [29]) et les collisions ato-
miques de basse (Barat et al. [30], Bréchignac et al. [12]) et hautes vitesses (Wohrer
et al. [31], Farizon et al. [17]). Malgré les différences entre les types d’agrégats étudiés
et les sondes utilisées, une des questions communes a cette communauté est la re-
cherche d’ outils théoriques de physique statistique valides et universels pour décrire
les sytémes finis. D’un point de vue expérimental, cette recherche nécessite la me-
sure du plus grand nombre d’obervables dans les voies de fragmentation (partition,
énergie interne, moment orbitaux et transverses des fragments et des électrons, pho-
tons). Pour notre part, notre configuration experimentale (collision de haute vitesse
en cinématique inverse) nous permet d’accéder pour la premiére fois & la mesure de
toutes les partitions de fragmentation d’un systéme atomique de taille aussi impor-
tante (jusqu'a 10 atomes). Du point de vu de la sonde, notre domaine de vitesse
permet d’accéder a des états trés excités de 1’agrégat. Pour les agrégats de carbone,
Whorer et al. [32] ont observé ces états dans les systémes C.f_. — He aux vitesses
intermédiaires (2.6 ua) pour lesquelles le pouvoir d’arrét électronique est maximal.
Dans nos expériences, l’identification de la charge permet d’étudier les processus
d’échange de charge, d’ionisation et d’excitation et la fragmentation associée. Pour
le cas particulier de I’étude des processus de capture électronique et de fragmenta-
tion, nous avons développé une méthode novatrice et originale afin de mesurer les
partitions de fragmentation. L.’objet de ce travail est de présenter les résultats que
nous avons obtenus avec cette méthode.

Cette présentation s’organise comme suit :

Le premier chapitre présentera les outils théoriques nécessaires a I'interprétation
de nos résultats expérimentaux. Nous aborderons dans un premier temps les calculs
théoriques de structure permettant d’obtenir les seuils de dissociation ainsi que les
potentiels d’ionisation pour les agrégats C),<g. Ces résultats seront nécessaires aux
modéles statistiques de Weisskopf et Microcanonical Metropolis Monte Carlo décri-
vant la fragmentation des agrégats de carbone que nous présenterons.

Dans une deuxiéme partie, nous décrirons le dispositif expérimental regroupant
I’accélérateur Tandem fournissant les faisceaux d’agrégats chargés et le détecteur
AGAT. Ceci nous permettra d’expliquer 1’état des agrégats avant la chambre de col-
lision. Nous détaillerons ensuite la nouvelle méthode de détection qui permet 1'iden-
tification de toutes les partitions de fragmentation des agrégats que nous étudierons.
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La présentation des résultats se fera dans la troisiéme partie. Nous y discuterons
des sections efficaces de capture ainsi que des rapports de branchement mesurés
pour la fragmentation. Nous analyserons ces résultats en terme d’énergie moyenne
déposée lors de la collision par les états de capture a 1’aide des modéles statistiques
présentés dans la premiére partie.
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Premiére partie

Théorie : structure et fragmentation
des agrégats de carbone C},,

n={1,...,9}






Introduction

Depuis une quinzaine d’années, de nombreux calculs de structure sur les agré-
gats de carbone ont été réalisés. Ceux-ci dépendent fortement du systéme étudié et
notamment du nombre de charges et de constituants de ’agrégat. Les structures des
agrégats neutres et monochargés ont fait l’'objet d’'un grand nombre d’étude théo-
riques ([33], [34], [35], [36] et [37]) en utilisant différentes méthodes de calcul dont
nous citerons en exemple des méthodes ab initio utilisant des théories Hartree-Fock
(HF) et post-Hartree-Fock, des méthodes d’analyse multiconfigurationnelle ou encore
de dynamique moléculaire. En ce qui concerne les doublement chargés, trés peu de
références existent dans la littérature.

Afin d’obtenir une étude compléte des agrégats de carbone, nous avons établi une
collaboration avec 1’équipe de F. Martin du département de chimie de 'université
autonome de Madrid. Ils ont effectué des calculs de structure pour les agrégats C4*
(1 <n<8et0<gq<2) en utilisant deux théories différentes : Coupled Cluster
(CC) et Theorie de la fonctionnelle de la densité (DFT). Ces derniers ont ainsi ob-
tenu les propriétés de structure de ces agrégats. Ces résultats ont ensuite été utilisés
pour étudier la fragmentation de ces particules.

Nous présenterons tout d’abord les théories utilisées pour 1’étude de la structure
de ces agrégats en abordant les théories Hartree-Fock [38], Coupled Cluster [39] et
DFT [40] ainsi que les résultats obtenus avec chacune d’entre elles. Résultant d’une
perturbation externe, la fragmentation des agrégats peut nous apporter un grand
nombre d’informations concernant leur structure ainsi que leur énergie interne. C’est
dans ce sens que nous présenterons deux modéles de fragmentation développés pour
les agrégats de carbone par P.A. Hervieux de l'université de Metz et 1’équipe de
madrid. Le premier est un modéle séquentiel d’évaporation issu de la théorie de
Weisskopf [41] alors que le deuxiéme, appelé calcul Metropolis Monte Carlo [42], est
un modéele statistique explorant I'espace des configurations possibles. Nous tenterons
ensuite d’expliquer succintement les différences notables existant entre les deux mo-
déles de fragmentation. La fragmentation des agrégats étant la conséquence de leur
collision avec une cible atomique, nous présenterons dans une derniére partie le for-
malisme des collisions atomiques et particuliérement celui de la théorie Continuum
Distorted Wave (CDW) introduite par Cheshire en 1954 [43], qui nous a permis d’ob-
tenir une estimation des corrections a apporter aux mesures des sections efficaces de
capture.
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Chapitre 1

Structure des agrégats de carbone (),

1.1 Meéthodes ab initio

1.1.1 Equation de Schrddinger

Les méthodes ab initio classiques se proposent de résoudre le plus exactement
possible ’équation de Schrédinger non-relativiste et indépendante du temps :

H|U) = E|W) (1.1)

Dans le cadre de la mécanique quantique, un systéme constitué de M atomes et de
N électrons est décrit par I’hamiltonien dont I’expression est :

1, <& 1 74 e 1 ZaZp
=25V~ L ZZ D) 55> ro (12
=1 A=1 =1 A= 1 =1 j>1 A=1B>A

ouV = 8%;4— 8%; + %E sont les dérivées suivant les coordonnées indicées ¢ pour les
électrons et indicées A pour les noyaux. M4 et Z4 sont repectivement la masse et
le numéro atomique du noyau A, 7,4, 7;; et r4p sont les distances électron-noyau,
électron-électron et noyau-noyau. Cependant, I’équation (1.1) n’est pas soluble sous
sa forme exacte. Il est nécessaire de faire des approximations afin de la résoudre.

Approximation de Born-Oppenheimer

L’approzrimation de Born-Oppenheimer est la premiére simplification utilisée et
consiste a considérer les noyaux comme ayant une masse infiniment plus lourde que
celle des électrons. Ainsi, les électrons se déplacent autour des noyaux que I’on consi-
dére figés ce qui permet de séparer I’hamiltonien (1.2) en un hamiltonien électronique
et nucléaire :

N

N 1 , N M ZA N 1
Héle(: = _Zavz ZZTA ZZT—

i=1 i=1 A=1 " i=1 j>i Y

— 1 V2 o AZB

= =1B>A
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Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

On décompose 'équation (1.1) en une équation électronique (1.4) et une équation
nucléaire (1.5) que 'on traite indépendamment :

Hélec|\llélec> = Eélec|qlélec> (14)
Hnucl|lpnucl> - Enucl|\I’nucl> (15)

Ainsi, la fonction d’onde électronique dépend explicitement des coordonnées spa-
tiales des électrons, paramétrées par les coordonnées spatiales des noyaux :

|V see) = [Yaee(ri; Ra)) (1.6)

L’énergie totale du systéme, sans considérer le mouvement des noyaux, est donnée
par :

Etotale = Liglec + Z Z — (]-7)
i hoa fas

Principe d’exclusion de Pauli

La fonction d’onde multiélectonique solution de 1’équation de Schrédinger doit
satisfaire le principe d’exclusion de Pauli. Celui-ci indique que deux fermions peuvent
se trouver dans le méme état a condition qu’elles aient un spin différent. Ceci im-
plique que la fonction d’onde multiélectronique doit étre antisymétrique :

|\I/(X1, vy Xy eeny Xy, ...,XN)> = —|\I’(X17 ey Xy eeny X4, ...,XN)> (18)

Propriété de la fonction d’onde moléculaire

Pour décrire la fonction d’onde moléculaire, on définit un ensemble complet d’or-
bitales moléculaires {t);—1 2. x}. Cet ensemble permet de définir la fonction d’onde
spatiale d'un électron comme une fonction des coordonnées de position 7(z,y, z) de
cet électron. Son état est alors entiérement défini si ’on introduit une base com-
pléte de deux fonctions orthonormales a(w) et f(w) correspondant respectivement
aux composantes de 'opérateur .S, associées aux valeurs de spin 1/2 et -1/2. Ainsi,
une fonction d’onde de spin-orbite x(x) est une fonction décrivant simultanément la
partie spatiale ainsi que le spin de I’électron. A partir de I'ensemble complet des K
orbitales spatiales, on obtient une base compléte de 2K spin-orbitales définies par :

x2i-1(x) = Yi(FMa(w) | . _
(%) = ()3 }2_1,2,--~,k (1.9)
Si les fonctions d’onde orbitales spatiales forment un ensemble orthonormal, I'en-
semble des fonctions d’onde spin-orbite le seront aussi, ce qui entraine (x;|x;) = J;;-
Le principe d’antisymétrie est respecté si la fonction est écrite sous forme d’une

combinaison linéaire de déterminants de Slater. Pour un sytéme & N électrons, on
obtient :

xa(x1) oo oxai(x1) o0 xwv(xa)
W (x1, %2, , X)) = (N1)7H/2 X1('X2) Xi(.xz) XNgxz)
Xl(;CN) o Xi(;CN) e XN(.XN)

= [xaxz - xw) (1.10)
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1.1. Meéthodes ab initio

ott (N!)!/2 est un facteur de normalisation. Une telle fonction d’onde nous assure ici
de respecter la condition d’antisymétrie de la relation (1.8).

1.1.2 Méthode Hartree-Fock

La premiére approximation de la méthode Hartree-Fock est de définir la fonc-
tion d’onde comme un seul déterminant de Slater. L’hamiltonien H appliqué a une
fonction d’onde approchée |¥() permet d’estimer 1’énergie associée :

(WolH| W)
(Wo|Wo)

En utilisant le principe variationel, on minimise 1’énergie moyenne exprimée par
(1.11) en faisant varier la fonction d’'onde ¥ — W + §W. Ce qui signifie que 'on
choisit une fonction ¥ telle que §E[¥] = 0. En appliquant le principe variationel a
un déterminant de Slater défini sur un ensemble de spin-orbitales et en utilisant la
relation d’othonormalité, on obtient les équations aux valeurs propres de Hartree-
Fock sous la forme :

Ey = (1.11)

FW)Pa(1)) = elxi(1)) (1.12)
ou f est un opérateur effectif mono-électronique pour ’électron ¢ appelé opérateur
de Fock et s’exprime :

F(1) = h(1)+v77(1)

M
1 A
= —§V%— E 2 E Ji(1) — Ki(1) (1.13)
a1

avec v =37, . Ji(1)— Ky (1) est la somme des potentiels coulombiens et d’échange
électron-électron. La méthode Hartree-Fock repose donc sur une approximation
forte : on contourne la complexité du probléme multi-électronique par un probléme
mono-électronique en traitant la répulsion électron-électron par un potentiel moyen.
Une approximation suplémentaire couramment utilisée consiste a former les orbitales
moléculaires a partir d’'une Combinaison Linéaire d’Orbitales Atomiques (CLOA)
centrées sur les atomes de la molécule :

6i(7) = 3 Cadul?) (1.14)

ou les C,; sont les coefficients de la combinaison linéaire. On effectue alors la minimi-

sation de I’énergie en faisant varier les coefficients C),; de maniére a obtenir 5‘2E - = 0.
ui

Pour résoudre I’équation Hartree-Fock (1.12), il est important de distinguer deux
cas :

systéme a couches fermées : les électrons sont appariés sur des orbitales dou-
blement occupées (cas de C,) et 'on résout le probléme avec les équations
de Roothaan-Hall [44]. Cette méthode est communément appelée en anglais
Restricted Hartree-Fock (RHF).

systéme a couches ouvertes : les électrons ne sont pas appariés (cas de C1) et
on utilise les équations de Pople et Nesbet [45], plus connues sous le nom de
Unrestricted Hartree-Fock (UHF).
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Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

Systéme a couches fermées : équations de Roothaan-Hall

Dans un tel systéme, les électrons se regroupent sur des orbitales doublement
occupées. Ainsi, la partie spatiale de la fonction d’onde spin-orbite d’un électron de
spin « est la méme que celui de spin . En remplagant dans ’équation HF (1.12) la
fonction d’onde par celle obtenue avec 1’approximation CLOA (1.14), on obtient :

F)> Cudn(1) =€ Cuidhu(1) (1.15)

En définissant la matrice de recouvrement S par S,, = (¢.|¢,), la matrice de Fock
F par F,, = (¢,|f|¢,) et en multipliant I'’équation (1.15) par ¢, puis en l'intégrant,
on obtient :

FC = SCe (1.16)

ol C est la matrice carré K x K des coefficients de combinaison linéaire des CLOA :

Cll C’12 e ClK
C— C’.21 61-22 : CZK
C’Kl C’K2 e CKK

et € la matrice diagonale des énergies orbitales ¢; :

L’equation matricielle (1.16) est non-linéaire par rapport aux coefficients des orbi-
tales moléculaires C,; (voir [46]) a cause de la matrice de Fock F qui en dépend.
Pour résoudre cette équation, il est nécessaire de procéder de maniére itérative en
injectant un jeu de paramétres initial provenant des caractéristiques de la molécule
et du choix de la base des orbitales atomiques {¢,}. On obtient alors une premiére
matrice de coefficients C qui est réutilisée puis recalculée. On réitére ce processus
jusqu’a ce que le critére d’auto-convergence sur la matrice de Fock F soit atteint.

Systéme a couche ouverte : équations de Pople-Nesbet

Dans ce type de systéme, les électrons ne sont pas appariés. On se retrouve avec
un exces d’électrons de spin « par rapport a ceux de spin 3 ou inversement. La partie
spatiale des orbitales de spin-orbite est alors différente pour un spin a et pour un
spin 3. Il n’y a pas de restriction sur la partie spatiale et on utilise un traitement
UHF. On construit un ensemble de fonctions d’onde de spin-orbite définies par :

[ vra
= 5t (47
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1.1. Meéthodes ab initio

On définit ensuite I’ensemble des orbitales moléculaires par :

K K
UF =D Cidu et ¥ =3 Clidu (1.18)
n=1 n=1

En effectuant les mémes opérations que dans le cas des équations de Roothaan-Hall
(1.16), on obtient les équations de Pople-Nesbet :

F«C* = SC*e
FACH = SCPeP (1.19)
La résolution de ce systéme d’équations matricielles se fait de fagon identique que
dans le cas des équations de Roothaan-Hall mis a part que les deux équations doivent
étre traitées simultanément pour les deux ensembles d’orbitales car F* et F? dé-
pendent aussi bien de C* que de CP.

Cependant, contrairement aux fonctions d’ondes |¥) calculées par les équations
de Roothaan-Hall, les fonctions d’onde obtenues ici ne sont pas fonctions propres de
I'opérateur S2. Ceci entraine ce qu’on appelle une contamination de spin qui est plus
ou moins importante selon la mutiplicité des états électroniques. Les états de faible
multiplicité contribuent trés peu a cette contamination, contrairement aux états de
forte multiplicité.

On retiendra surtout qu’il est important que la contamination de spin demeure
relativement faible lors des calculs UHF si ’on souhaite que les résultats obtenus
aient une signification physique et décrivent correctement le systéme.

1.1.3 Meéthode Post-Hartree-Fock : Coupled Cluster

Les méthodes utilisées dans la théorie Hartree-Fock ne tiennent pas compte des
corrélations électroniques. Autrement dit, 'influence du mouvement d’un électron
sur celui des autres n’est pas pris en compte, bien que chaque électron tend & mi-
nimiser I’énergie de répulsion existant avec ses voisins. Le but des théories dites
Post-Hartree-Fock est d’obtenir cette énergie de corrélation afin d’inclure ces effets.
On la définit par :

Ecm"'r' = €y — EO (]_20)

ou € est ’énergie exacte du systéme et E; l’énergie HF obtenue avec une base
d’orbitale compléte. L’énergie absolue calculée n’est pas un paramétre suffisant pour
la discussion des configurations trouvées pour une molécule. Il faut aussi tenir compte
de I’énergie de corrélation. On dit qu'une méthode est Size-Consistent si ’énergie de
corrélation croit linéairement avec la taille du systéme. Ainsi, I’énergie de corrélation
calculée des fragments séparés est extensive. Une méthode donnant une description
correcte de ’énergie de corrélation FE.,.. et respectant le principe Size-Consistent
est la méthode Coupled-Cluster (CC) [39].

Dans cette méthode, on utilise la fonction d’onde obtenue au niveau HF donnée
par I’équation (1.10). En notant par les indices a,b,c... les orbitales occupées et
r,s,t... les orbitales virtuelles (vacantes), on construit de nouvelles fonctions d’ondes
qui traduisent le passage d’un électron d’un état occupé vers un état virtuel. En
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Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

se basant sur la deuxiéme quantification de la mécanique quantique, on utilise les
opérateurs de création a' et d’annihilation a pour construire les orbitales traduisant
le passage d’un électron d’une orbitale occupée vers une orbitale virtuelle (excitation
électronique). On obtient ainsi pour une simple excitation de 1’état a vers r :

alau| o) = |97) (1.21)
On peut ainsi définir les opérateurs de simple, double, triple, ... excitation :
Ty|Wy) = > chalanWo) =D ci|¥;)
To|Wo) = ) cil¥i)
a<b
r<s
Ts|%o) = ) cil¥in)
a<b<e
r<s<t
(1.22)

Dans le cadre de 'approximation de Coupled Cluster (CC), la fonction d’onde s’écrit
sous la forme :

|®cc) = exp(T)[¥y) (1.23)
ou 'opérateur T' contient les excitations prises en compte dans la théorie CC, et
s’écrit :

Par définition, le développement de I'exponentielle s’écrit :
exp(T) =1+T + T‘ Z k'T’“ (1.25)

Dans le formalisme CC' on utilise généralement la simple et la double excitation,
ce qui permet d’obtenir une énergie de corrélation satisfaisante. La fonction d’onde
obtenue s’écrit alors :

|(I)C’C’SD> = exp(T1 + T2)|\I/0> (126)

et I’équation de Schrodinger devient :
He|Wy) = Ee’'|W,) (1.27)
En multipliant par (¥,| et en utilisant le développement de ’exponentielle, limité a

la double excitation, on obtient :

1 1

En ne conservant que les termes de simple et double excitation et en appliquant le
théoréeme de Brillouin ( ), ci(Wo|H|¥}) = 0), I'’équation (1.28) devient :

Ecc = Eo+ Y _(chy + chep + coch)(Wo | H| W) (1.29)

a<b
r<s
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1.2. Théorie de la fonctionnelle de la densité

En procédant de maniére similaire pour les états excités, on obtient le systéme
d’équations Coupled-Cluster :

colice = (¥, |H|¥)
capBec = (Vi |H|Yy) (1.30)

Puis on résout le systéme afin d’obtenir 1’énergie de corrélation E.,.. = Ecc — Ej.

1.2 Théorie de la fonctionnelle de la densité

Dans le cadre de la théorie Coupled Cluster, on introduit les corrélations élec-
troniques en étendant la fonction d’onde sur une base de fonctions formées a partir
de déterminants de Slater & N électrons et générées au moyen d’excitations. La
fonctionnelle de la densité permet de calculer 1’énergie d’'un systéme en incluant les
corrélations électroniques par une autre méthode développée par Hohenberg [47] que
nous allons expliquer maintenant.

1.2.1 Expression de I’énergie comme fonction de la densité
électronique

Dans la théorie DFT, il est possible de calculer une observable d’un état sta-
tionnaire fondamental non-dégénéré a partir de sa densité électronique (théoréme
de Hohenberg-Kohn [47]). Cette observable peut s’exprimer comme une fonction de
la densité électronique de cet état fondamental. Si Fj est 1’énergie électronique de
I’état fondamental et py sa densité électronique, on a alors Ey = Ey[pg]. Pour un
systéeme a N électrons, on décrit le systéme par sa densité électronique a un corps
p(r) dont la condition de normalisation s’écrit :

/p(r)dr =N (1.31)

L’énergie électronique (1.3) se met sous la forme de la somme de ’énergie cinétique
électronique 7', de 'attraction noyau-électron Vi, et de la répulsion électron-électron

Vee :
Eolp) = T[p] + Vnelp] + Veelp]

= /p(r)vn(r)dr + FHK[p] (1'32)

ot Frk[p] = T[p]+Vee[p] est la fonctionnelle de Hohenberg-Kohn et v, (r) le potentiel
entre noyaux et électrons.

1.2.2 Méthode de Kohn-Sham

On ne peut résoudre de maniére exacte 1’équation (1.32) car on ne connait pas la
fonctionnelle exacte. Si c’était le cas, on pourrait calculer facilement Fgk|[p]. Pour
calculer Iénergie a partir de la densité électronique, Kohn et Sham [48| proposent
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Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

de remplacer le systéme réel par un systéme de référence & N électrons n’inter-
agissant pas entre eux et soumis & un potentiel externe effectif v,(r). Dans ce cas,
I’'Hamiltonien du systéme s’écrit :

Hy=Y " —-V2(i) + > (i)

=1 i=1

l\')l»—\

On introduit une fonction d’onde sous forme d’un déterminant de Slater (1.10) dont
les orbitales moléculaires sont obtenues en résolvant les équations :

[_ %Vg + vs(r)} Xi =€&Xs ;5 (Xilxj) = 0ij (1.33)

On obtient alors la densité électronique ainsi que I’énergie cinétique :

p(r) = 2 ba(r)P 5 Tulol = 235 Oal = 3V ) (1.34)

L’énergie totale du systéme devient :

Blol = Tlel + [ plr)on(r)dr + Vil (1.35)

En introduisant 1’énergie de répulsion coulombienne J[p] = 1 f f £(ra)e(ra) gy, 1drs, puis

\7“1 ’"2|
T.[p] = T|p] — Ts[p] la différence entre 1’énergie réelle du systeme et celle du systéme
de référence, et enfin 1’énergie d’échange de corrélation de la partie électronique

Wxc = Vee[p] — J[p], Pexpression de 1'énergie donnée en (1.35) devient :
Elp] = Tulp] + Vwelp] + Jlo] + Telp] + Wielp] (1.36)

En appliquant le principe variationnel et en regroupant les énergies de corrélation
en un terme dit échange-corrélation Exc[p] = T.[p] + Wxc[p] on obtient :

SBlp] _ 8Tilp] | / L 98xclel _
sp(r) — dp(r) e — T2| p(r)

ou p est le coefficient indéterminé de Lagrange correspondant au potentiel chimique.
On peut simplifier cette équation en utilisant un potentiel effectif :

(1.37)

+ Vepr = p 1.38
510(7,) ff ( )

Dans ce travail, on se sert d’une fonctionnelle hybride, appelée BSLYP (provenant
de Lee, Yang et Parr [49], de Becke [50] et Perdew et collaborateurs [51]), afin d’ob-
tenir 1’énergie de corrélation Exc dans I’équation (1.37). Une estimation initiale des
orbitales atomiques x;(7) est faite, ce qui permet de calculer la densité électronique
p(r) = Zf\’:”ic xi(7)|?. On calcule le potentiel effectif v.;; puis on résout 1'équa-
tion (1.33) en remplagant v,(r) par v.s¢. On continue le processus jusqu'a ce qu’il
converge. Pour les agrégats de carbone, certains problémes de convergence peuvent
apparaitre. Ceci a été étudié par Bauernscmitt et Ahlrichs [40]. Les résultats obtenus
par cette méthode tiennent compte de ces problémes de convergence.

18



1.3. Résultats obtenus avec les méthodes CCSD(T) et DFT

1.3 Reésultats obtenus avec les méthodes CCSD(T)
et DFT

1.3.1 Base des fonctions d’onde utilisées

Afin d’obtenir une expression analytique des fonctions d’onde utilisées pour ef-
fectuer les calculs d’intégrale, S. Tendero, F. Martin et M. Alcami [46] se sont servis
d’un jeu de gaussiennes provenant de la théorie G2 et du programme Gaussian98 [52]
en utilisant des orbitales de Slater (STO). Ce type d’orbitales donne de bons résul-
tats pour les calculs atomiques. Cependant, leur manipulation devient plus complexe
lorsqu’on les utilise pour effectuer des calculs sur des systémes a plusieurs centres.
Une maniére de contourner cette difficulté est d’exprimer les orbitales moléculaires
comme des combinaisons linéaires de fonctions gaussiennes, ce qui donne :

ou g, correspond a une fonction gaussienne primitive. Par exemple, les gaussiennes
de type 1s ou 2p, s’écriront :

803 1/4 2
gis(ar) = (—) e

12805\ /4 )
gop.(o1) = ( “) (1.40)

Le nombre de gaussiennes utilisées permet d’affiner ’expression de la fonction d’onde.
Pour commencer, on se sert d’'une base minimale. Elle est limitée a 1'utilisation
d’une base de gaussiennes primitives correspondant aux fonctions d’onde associées
aux couches internes et de valences occupées dans 1’état fondamental. Cette base
n’est pas suffisante pour décrire correctement la molécule car il n’est pas possible de
distinguer un atome isolé ou lié & la molécule. Pour remédier a cette indétermination,
on introduit les bases Double-( si1’on modifie toutes les fonctions de la base minimale
ou Split Valence si la modification porte uniquement sur les orbitales de valence. Cela
consiste a dédoubler la base minimale avec des fonctions contraintes (l'une avec un
exposant élevé et ’autre avec un faible exposant) afin de permettre I'expansion ou
la contraction du nuage électronique. Pour augmenter encore la flexibilité, on peut
séparer la base minimale en trois fonctions contraintes (triple-() ou plus si nécessaire.
La plus utilisée est la base triple-zeta 6-311G. Chaque orbitale interne est représentée
sur une base de 6 gaussiennes primitives, et chaque orbitale de valence est représentée
par 3 fonctions contraintes dont la premiére est formée de 3 gaussiennes primitives, la
deuxiéme et la troisiéme par une seule. Cette base permet d’améliorer les résultats de
maniére significative par rapport a ceux obtenus en utilisant une base base double-(.
Enfin, pour introduire les effets moléculaires comme la délocalisation des électrons,

on introduit des fonctions de polarisation et des fonctions diffuses. Les fonctions de
polarisation permettent d’inclure les effets de champ subis par un atome provonant
des atomes voisins, en mélengeant des orbatiales atomiques de moment orbitales
différents (L) mais ayant la méme composante suivant ’axe Oz (L,). Quant aux
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Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

fonctions diffuses, elles sont utilisées pour décrire les électrons peu liés (agrégats
alcalins par exemple) ou éloignés des noyaux. Tous les calculs présentés dans le
paragraphe suivant sont obtenus en utilisant pour chaque atome de carbone une
base 6-311+G(3df), ce qui correspond a la base triple-(, modifiée par des fonctions
de polarisation de type 3df et des fonctions diffuses de type sp.

1.3.2 Reésultats

Nous présentons ici les résultats obtenus pour les agrégats neutres. Ils ont été
obtenus en optimisant la géométrie par le calcul DFT puis en l'utilisant pour le
calcul CCSD(T) [46]. Pour les cas du C5 et du C4 certains problémes de stabilité ont
été rencontrés mais surmontés par une transformation RHF — UHF (voir [53]).
Ceci a permis le calcul de 1’énergie totale, la correction en énergie du point zéro
(ZPE) due a la vibration et enfin les énergies de liaison. Ici, nous avons présenté les
isomeéres les plus stables, c’est-a-dire ceux ayant 1’énergie totale la plus basse.

Plusieurs remarques peuvent étre faites. Tout d’abord, pour les agrégats ayant
un nombre impair d’atomes, la forme linéaire est la plus stable. Ceci est tout a fait
cohérent avec les calculs effectués antérieurement par d’autres équipes [33] [34] [36],
[54] [55]. Ensuite, pour les agrégats pairs, la détermination de la structure la plus
stable est loin d’étre aisée. En effet, il y a systématiquement une contradiction entre
les prédictions des théories DFT et CCSD(T). La premiére prévoit la structure
linéaire comme ayant la plus basse énergie de liaison alors que l'autre prévoit la
structure cyclique. Cette indétermination est au coeur des débats depuis quelques
années et de nombreux travaux obtiennent la méme contradiction entre les deux
théories pour le Cy et le Cq [35] [36] [54] [56]. Les discussions sur le sujet sont
toujours d’actualité. Il est donc prématuré de conclure sur ce sujet.
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Energies totale et de liaison pour les agrégats de carbone neutres C,

Systéme Energies DFT/B3LYP Energies CCSD(T)
espéce  géomeétrie E+7ZPE B E+7ZPE B
C Atome (D) -37.77207 - -37.72589 -
C Atome (*P)  -37.85744 - -37.77917 -
Cy  L(Dwn) 'S} -75.90147 5.08 -75.77837  5.99
Cy L(Dur) %I, -75.93848 6.08 -75.75791  5.43
Cs  L(Dun) 1Z+ -114.07539 7.60 -113.82422  7.26
Cs L(Duon) M, -113.99874 5.52 -113.74810  5.19
Cs C(Cq,) A, -114.02963 6.36 -113.78543  6.20
Cs C(Dsp) 3A1 -114.04519 6.78 -113.79267  6.40
Cy  L(Don) '¥} -152.10010 4.55 -151.76200  4.32
Cy  L(Dun) 32_ -152.12857 5.33 -151.73920  3.70
Cy C(Dqp) *A, -152.10407 4.66 -151.78067  4.82
Cy  C(Dap) 3B3u -152.11652 3.84 -151.74738  3.92
Cs  L(Dun) 'S} -190.24820 6.38 -189.81595  5.81
Cs L(Dyp) I, -190.16465 4.10 -189.73064  3.49
Cs C(C,) *A" -190.04707 0.90 -189.64652  1.20
Cs C(Cy) 3B -190.12166 3.44 -189.70491  2.79
Co  L(Dwn) 'S} -228.28915 3.77 -227.77243  3.37
Cs  L(Doon) 32; -228.31048 4.35 -227.77657  3.49
Cs C(Dsp,) A} -228.29685 3.98 -227.79560  4.00
Cs C(Cq,) *By  -228.25391 2.81 -227.70536  1.55
Cr  L(Doon) 12; -266.42000 5.88 -265.80739  5.51
Cr L(Doon) 1,  -266.36529 4.39 -265.73061  3.42
Cy C(Cq,) YAy -266.33790 3.64 -265.78847  5.00
Cy C(Cy) ®By  -266.37022 4.52 -265.76765  4.43
Cs  L(Dun) 'S -304.47154 4.03 -303.80799  4.57
Cs  L(Dun) %Y, -304.48876 4.49 -303.80774  4.56
Cs C(Cun) 'A, -304.45964 3.70 -303.82401  5.00
Cs C(Dyp) 3As, -304.45146 3.48 -303.80000  4.35
Co  L(Dun) 'S -342.59250 5.87 -341.84056  6.00
Cy L(Dup) M, -342.57871 5.50 -341.79365  4.73
Cy C(Cy,) A1 -342.55936 4.97 -341.81573  5.33
Cy C(Cs,) ®By  -342.54189 4.49 -341.80598  5.07

Tab. 1.1: Présentation des principauz résultats issus des théories DFT(B3LYP) et
CCSD(T). E+ZPE est l’énergie absolue corrigée par l’énergie de vibration au point
z€ro exprimée en unité atomique. B est la premiere énergie de liaison exprimée en
eV en utilisant les géométries les plus stables.

21



Chapitre 1. Structure des agrégats de carbone C,

22



Chapitre 2

Dynamique de fragmentation

Lorsqu’un agrégat posséde une énergie interne, les principes physiques fonda-
mentaux lui imposent de se placer dans la configuration la plus stable en dissipant
une partie ou la totalité de cette énergie stockée. Pour y parvenir, il peut émettre des
photons (Kreisle et al. [57]), des électrons (effet Auger ou émission thermoionique,
Campbell et al. [11]) ou la répartir sur les modes de vibration de sa structure par
un couplage électron-phonon. Ces trois mécanismes peuvent entrer en compétition
selon la nature de I'agrégat et de 1’excitation.

Dans le cas de collisions a haute vitesse d'un agrégat avec un atome, 1’énergie est
déposée en un temps trés bref (~ 107! s pour une vitesse de 2.6 ua). L’énergie est
déposée sur les états électroniques et se dissipe en se répartissant entre le processus
d’émission de photons et celui de couplage avec les états vibrationels des centres
ioniques (électron-phonon).

L’émission de photon est alors statistique et dépend de la densité d’états acces-
sibles par désexcitation selon la régle d’or de Fermi. Si un électron se désexcite vers
une couche interne libre, le photon émis peut avoir une énergie suffisante pour ioni-
ser un électron externe. On obtient alors I’émission d’un électron Auger. La densité
des états vibrationels étant importante et les temps caractéristiques pour le cou-
plage électron-phonon étant courts (1073 — 107!2 s), I’émission de photons peut
étre négligée comme voie de désexcitation de 1’agrégat. On se trouve alors aprés la
collision dans une situation ou ’agrégat voit son énergie interne répartie entre ses
états vibrationnels (degrés de libertés de vibration et rotation).

Ce couplage peut se produire dans le sens inverse. Ainsi, on peut exciter a nou-
veau un électron. Si ’energie interne stockée est du méme ordre de grandeur que
I’énergie de ionisation, on peut avoir ’émission d’un électron par effet thermoionique.
Mais ce phénoméne dépend fortement de I’écart entre le potentiel d’ionisation et la
premiére énergie de dissociation de I'agrégat (Gantefér et al [58]). Dans le cas des
agrégats de carbone, I’écart entre ces énergies (/P = 11.6 eV et Ed ~ 4 —7 eV [37]
[46] [59]) est suffisamment important pour négliger ce processus. On considére que
la fragmentation est alors la voie prédominante de désexcitation si elle dépasse le
seuil de dissociation de I'agrégat.

On assiste ensuite a la thermalisation de 1’agrégat, ce qui nous ameéne a traiter
la fragmentation avec une vision statistique. Dans cet esprit, S. Tendero et P.A.
Hervieux [& paraitre| ont congu deux codes de calculs pour traiter la réaction. Le
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Chapitre 2. Dynamique de fragmentation

premier que nous allons présenter, est une version séquentielle du modéle de Wezuss-
kopf, qui permet d’obtenir les rapports de branchement (proportion d'une voie de
fragmentation par rapport aux autres voies possibles) a un temps donné apreés la
collision. Le deuxiéme est basé sur un code de calcul Metropolis Monte Carlo trai-
tant la fragmentation en suivant 1’entropie du systéme. Ceci permet de prendre en
compte un plus grand nombre de paramétres mais on considére alors le systéme a
un temps infini apreés la collision.

2.1 Modéle de Weisskopf séquentiel

Le modéle de Weisskopf provient de ’étude de la matiére nucléaire [41] et prévoit,
en fonction de 1'énergie du systéme étudié, sa probabilité de se séparer en deux (frag-
mentation). C’est la maille élémentaire pour effectuer un calcul séquentiel. En effet,
la probabilité d’émettre un fragment nous donne le taux de dissociation en fonction
des densités d’états avant et apreés la fission. Dans ce cas, on parle aussi d’évaporation
car on regarde le taux d’émission d’un fragment depuis ’agrégat parent possédant
une énergie interne (énergie thermique initiale et énergie d’excitation).

Cette adaptation séquentielle a déja fait ses preuves pour I’étude d’agrégats mé-
talliques (Hervieux et collaborateurs [60]). Pour appliquer ce modéle, on pose I'hy-
pothése que la désexcitation de l'agrégat se fait de maniére séquentielle. On calcule
la constante d’évaporation aprés chaque fission ce qui nous meéne a résoudre un sys-
teme d’équations différentielles dépendant du temps. La solution obtenue pour un
temps fixé nous fournit les rapports de branchement entre les différentes voies de
fragmentation en fonction d’une énergie interne de départ. Dans notre cas, quatre
approximations sont faites :

1. I’énergie déposée ne dépend pas du paramétre d’'impact ;
2. la densité d’énergie des niveaux vibrationels est calculée dans I’approximation
harmonique ;

3. on utilise un modéle statistique pour 1’étude d’un systéme n’ayant pas toujours
un grand nombre d’états;

4. les effets rotationels de 1’énergie cinétique sont négligés.

Les calculs qui vont suivre ont été adaptés par S. Tendero et P.A. Hervieux [a
paraitre| depuis le modéle utilisé pour les agrégats de sodium [60] et permettent
d’obtenir le taux d’évaporation de fragments de différentes tailles depuis un agrégat
constitué de N atomes a un temps fixé apreés I’apport d’énergie. L’inconvénient de ce
modeéle est que la nature des isomeéres apparaissant dans le chemin de fragmentation
doit étre préalablement définie. Du fait du nombre d’isoméres apparaissant dés le
Cy, les calculs n’ont pas encore été effectués pour des agrégats de taille supérieure a
N=T.

Quelle que soit la taille du fragment émis, on utilise la régle de Ferm: qui donne
la vitesse de transition par unité de temps depuis un état initial 7 vers un état final
f par la relation en fonction de 1’énergie interne E}, de l'agrgat de taile NV :

dt

2m .
2 | Moy Pos(B3) (21)
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2.1. Modéle de Weisskopf séquentiel

ot ps(Ey) est la densité de nivaux de 1'état final fet M,; ’élément de la matrice
de transition correspondant. On s’attachera essentiellement & exprimer ces deux
termes selon le cas considéré. La densité d’états vibrationels s’exprime en fonction
de I’énergie interne de ’agrégat dans ’approximation harmonique par la relation :

Esfl
() ITizy hvi
ou s est le nombre de degrés de liberté, I'(s) la fonction gamma et v; la fréquence
de vibration du mode ¢ dans I'approximation harmonique. Afin de tenir compte de

la multiplicité de spin et du moment orbital du fragment, on introduit la densité
d’énergie électronique de I'espéce ¢ :

Pini(E) = (2.2)

pé = (2S; + 1)(2L; + 1) (2.3)

Enfin, on tient compte de I’énergie cinétique du fragment émis et la densité d’états
qui y est associée s’exprime :

d3rd®p p? QA pp
Y = ) — = ““d 2.4
10 = [ Gt (¢~ ) = i e (24)
ou u; est la masse réduite du fragment, p son impulsion et €2 le volume de normalisa-

tion. En utilisant les densités d’états exprimées par (2.2), (2.3) et (2.4), on exprime
la densité totale d’énergie du fragment 7 :

pi(e) = pipip} (e) (2.5)

Une approximation importante est faite : dans ’expression (2.4), on ne tient pas
compte de la densité d’états de 1’énergie cinétique due a la rotation des fragments
que 'on considére comme négligeable devant celle de 1’énergie cinétique purement
translationnelle.

Nous allons maintenant exprimer les constantes d’évaporation a 1’aide des den-
sités d’états présentées ci-dessus. Nous présenterons les calculs uniquement pour
I’évaporation du monomeére et du dimeére.

2.1.1 Evaporation d’un monomére

La densité de I’état final pour ’évaporation d’'un monomeére s’écrit comme la
convolution de celle de ’agrégat de taille N — 1 et de celle de ’atome évaporé :

E{—Dn
pB) = [ pi(©pwaa(BR ~ Dava — e)de (2.6
0

ot Dy, est 'énergie de dissociation de l’agrégat N nécessaire & 1’émission d'un
monomeére, p; et py_1 sont les densités d’états exprimées dans (2.5). Dans le cas du
monomeére (atome), il n’éxiste pas de densité d’états vibrationnels pY. Elle sera donc
prise égale a 'unité. Pour la réaction inverse a la fragmentation, on obtient le taux
de fusion par une relation analogue a celle du taux de fragmentation (2.1) :

N fi 2

=" 12 .. O P
i 2 P ) = o) (2.7
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Chapitre 2. Dynamique de fragmentation

ou j5 = p/(p1) et o sont respectivement le flux et la section efficace de la réaction
de fusion (collision). En considérant que 1’énergie interne est répartie sur tous les
degrés de libertés avant la réaction (équilibre), on peut utiliser le principe du bilan
détaillée (|M;f|> = |My|* et Péquation (2.7) pour obtenir 'expression de |M;y|?.
Ainsi, en injectant les équations (2.5) et (2.6) dans I’équation (2.1) et en utilisant
les expressions de |M;¢|* et de p’, on obtient :

dN; 1 p5(e)pl 1p% 1 (BY — Dya —
f_ Pl(e)PN 1PN 1( N N1 e)p2g(e)de (2.8)
dtde ~ 2723 Pien(Ey)

. e e 2 . , , . e e
En posant 1’énergie cinétique e = 2’7? et en intégrant sur 1’énergie cinétique du

monomeére émis, on obtient alors :

(4

sz ENy—Dn e v E* — D .
fEkN,l(EJ*v) _ l;lg / Pl(e)PN—1PJ\£—1 ( N* N,1 6) a(e)ede
dt T J PPN (EY)

Ceci représente la constante d’évaporation d’'un monomeére depuis un agrégat de
taille N ou o est la section efficace géométrique de I'agrégat qui s’exprime dans le
modéle classique de Weisskopf ¢ = mR%. On exprime 1’énergie cinétique moyenne
du monomeére émis par :

_ 1 pa  [ENTPN pS(e)py 1Pk 1 (B — Dna —e) (e)e’d
€N71—— 2h3 . (E*) gl\€e)e ae
m 0 PNPN\LN

kna
Et I’énergie moyenne d’excitation restant dans 1’agrégat est la différence entre son
énergie initiale et celle transmise au monomeére, ce qui s’écrit :

(2.9)

(2.10)

T % . * =
EN,1 = Ey €N,

2.1.2 Evaporation d’un dimére

Dans le cas de I’évaporation d’un dimére, il faut inclure le nombre de degrés de
liberté du dimeére évaporé. La densité d’états vibrationnels n’est plus égale a 'unité
comme dans le cas du monomére. Ainsi, I’équation (2.6) devient :

E%-Dn>
o) = [ o€k o(By — Dia = )i @.11)
0

On définit © = €' — e € [0, D5 1] comme ’énergie de vibration du dimeére évaporé et
D, ; I'énergie de dissociation du dimére depuis I'agrégat parent. Le dimeére évaporé
posséde un nombre de degrés de liberté interne associé a la fréquence angulaire
classique de 'oscillateur harmonique wy. La densité d’état correspondante est :

py(z) = hiwd@ [Day — ] (2.12)

ou O est la fonction d’Heaviside. La densité des niveaux translationnels est la méme
que dans I’équation (2.4) ou la masse réduite p; du monomére est remplacée par

celle du dimeére po :
Q4T psp
¢
d
Pale) (2mh)3 ‘

(2.13)
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2.1. Modéle de Weisskopf séquentiel

On en déduit que la probabilité d’évaporation d’'un dimére par unité de temps,
d’énergie vibrationelle et d’énergie cinétique est donnée par :

dN;;

didade — —|sz|2popo( )P5(€)py—2P—o( By — Dz — € — ) (2.14)

ou z € [0,D21] et e € [0, Ex — Dy — z]. Comme pour I’évaporation du monomeére,
on utilise le principe du bilan détaillée pour expliciter le coefficient de la matrice de
transition M;; appliqué au cas du dimére :

h 1

MiZZMz‘_ g
Mg = IMl? = 5jso(e) s

(2.15)
ot j; = p/(12f2) est le flux de la réaction de fusion (collision) et ¢ = TR la section
efficace géométrique classique. En utilisant les équations (2.1) et (2.13)-(2.15), on
obtient la constante d’évaporation d’'un dimeére depuis I'agrégat parent de taille N
par :

\Dsz

Nif— * H2 P5PN_2P3 (2)pRr o (B —Dn2—e—x)
=) = i [ e | AP o(c)ede
(2.16)
avec

E}kv — DN,Z pour E}kv — DN,2 S D271

Dy 4 pour Ky — Dyao > Doy

On obtient respectivement les énergies moyennes cinétique et de vibration du dimére
émis par les relations :

EV DAZ x

e ! 2PN 5 (2)pXy_o (Ex—Dn,2—e—x)

e kn 2 h37r- fuwg / d:r/ S ;gpfi(Eg) - o(e)e*de| (2.17)
1 E\ Dnpa—= v( ) (E b )

.'J_L'N,z - sz hwd /.Td.’]}/ P3PN _2P5 (¢ ;):pif(E : N2~ (e)ede] (218)

L’énergie moyenne d’excitation de l'agrégat N — 2 restant est :

% * - -
EN,z =FEy— EN2 — TN2

2.1.3 Evaporation d’un trimére et de fragments plus gros

Nous ne détaillerons pas les expressions ici (Hervieux et al. [a paraitre]). Il est
cependant important de mentionner la particularité de ce type de fragment dans le
cadre de ce modéle. La complexité du traitement de 1’évaporation du trimére (valable
pour les fragments de masse supérieure) réside dans le fait qu’il existe des isoméres
dans la structure des C,,>3. Ces fragments se présentent sous forme linéaire ou cy-
clique et chaque géomeétrie peut avoir des isoméres. L’expression de la densité d’états
du fragment évaporé est ainsi différente selon 'isomére utilisé puisque le nombre de
degré de liberté n’est pas le méme. Ainsi, le cas de I’évaporation du C3 peut étre
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Chapitre 2. Dynamique de fragmentation

traité en considérant deux isomeéres. Il convient alors de calculer les constantes d’éva-
poration pour chacun. Cependant, connaissant ’isomére le plus stable, nous nous
servirons des résultats obtenus pour celui-ci.

Mais pour I’évaporation de Cy, la situation est encore plus complexe. La géo-
métrie la plus stable n’est définitivement pas fixée puisque différentes études (DFT
et CCSD(T)) donnent des résultats contradictoires quant & leur géométrie. Comme
il est nécessaire de préciser la nature des isomeéres apparaissant dans le schéma de
fragmentation considéré, le traitement de l’évaporation du C4 n’a pas encore été
effectué.

2.1.4 Modéle séquentiel de fragmentation

Les constantes d’évaporation obtenues nous permettent de construire un systéme
d’équations couplées afin de traiter séquentiellement la fragmentation. Pour illustrer
le principe, nous allons détailler le calcul pour la fragmentation du Cy. Pour les
masses supérieures, le principe demeure identique et c’est le nombre d’équations du
systéme qui va augmenter. De plus, il est nécessaire de bien préciser les isomeéres
utilisés dans les schémas de fragmention. La constante d’évaporation k](g)w indique
I’évaporation d’un fragment de taille  depuis I'agrégat de taille NV provénant lui-
méme de la réaction y. On garde ainsi un historique de la réaction. L.’évaporation
d’un monomeére depuis un dimére ne figure pas dans ces équations. En effet, dans ce
cas 1’agrégat parent restant est le monomeére. Celui-ci ne possédant pas de densité
d’énergie de vibration, il ne peut pas étre traité par le modéle de Weisskopf. Dans
ce cas, la densité d’états du dimére étant faible, on peut considérer que la fragmen-
tation s’effectue dés que 1’énergie interne dépasse le seuil de dissociation.

Dans le cas du (4, on choisit les isoméres apparaissant dans la fragmentation
(par exemple, tous linéaires) et on obtient le schéma de fragmentation suivant :

ké‘l;l)
C3+C%CQ+C+C (2.19)

y

Cy K()
Cy + Cy

Ainsi, en exprimant les populations de chaque voie de fragmentation, on obtient un
systéme d’équations dépendant du temps :

(@
2 5+ K v Y+ 44 = 40
(4—1 _ 7
) O
. (2.20)
dnlt—? 4), (4
= o
dnlt1 4-1), (4-1
\ dt _n:(% )k:(%,l )




2.2. Calcul Metropolis

Ainsi, I'intégration du systéme (2.20) se fait de maniére exacte et nous donne les
populations de chacune des voies de fragmentation en fonction de ’énergie interne de
départ contenue dans le Cy pour un temps fixé. Pour les agrégats de masse supérieure,
on procéde de maniére similaire en utilisant un nombre d’équations correspondant
au nombre de voies de fragmentation possibles. Les expressions obtenues dans ces
cas sont disponibles dans les travaux effectués par S. Diaz-Tendero et collaborateurs
[46].

Le grand intérét du modéle de Weisskopf est de pouvoir prédire les rapports de
branchement en tenant compte du temps de vol de I’expérience. Ainsi, pour intégrer
les conditions expérimentales, la distance a laquelle on détecte les fragments est
introduite par le temps de vol entre la chambre de collision et le détecteur (voir 1 p.
53). On effectue le calcul en affectant a t la valeur du temps de vol de I’expérience.
Ceci n’est pas possible avec la méthode que nous allons présenter maintenant.

2.2 Calcul Metropolis

Afin de tenir compte des effets entropiques et de rotation de ’agrégat, un mo-
déle statistique a été développé par P-A Hervieux et S. Diaz Tendero [& paraitre|
pour le calcul des rapports de branchement issus de la fragmentation des agrégats
de carbone. Ce modéle a été initié dans le cadre de la physique nucléaire par Gross
et collaborateurs ([61]-[62]) afin d’étudier la fragmentation d’ions lourds lors de ré-
actions nucléaires a haute énergie (entre ~ 10 MeV et 2 GeV). Il a ensuite été adapté
par Hervieux et Gross [42] afin de modéliser la fragmentation d’agrégats métalliques
de sodium. Du fait de la nature du systéme étudié (agrégat isolé avec une énergie
interne initiale sans échange avec ’extérieur), on se place dans I’ensemble microca-
nonique. Dans ce cas, les transitions internes se font essentiellement dans 1’espace
des phases, accessible par les lois de conservation de la masse, la charge, ’énergie
totale, ainsi que des moments cinétiques et des quantités de mouvement. Cependant,
les théories statistiques ignorent toute information concernant la dynamique de la
fragmentation, notamment au niveau de ’aspect temporel. En effet, le résultat de
ce type de calcul donne une information pour un temps dit infin:. L’intérét principal
de I’étude de la structure de I’espace des phases par un calcul Metropolis Monte
Carlo dans I’ensemble microcanonique (MMMC) est de rendre accessible quantita-
tivement les propriétés thermodynamiques de ce type de systéme (énergie interne,
température, etc...).

Dans ce type d’approche, on ne s’intéresse pas a la dynamique de 'excitation
interne de l'agrégat qui est traitée comme un réservoir thermique que I’on considére
comme une énergie moyenne sans tenir compte de ses fluctuations (valable pour un
grand nombre d’événements). Mais on les inclut en invoquant le principe de conser-
vation de I’énergie. Le traitement dans I’ensemble microcanonique est tout & fait
valable puisqu’un agrégat libre est un petit systéme de taille finie sans bain de tem-
pérature mais ayant une énergie constante aprés la collision (énergie interne avant
collision + énergie d’excitation). Cette approche est justifiée par le fait que 1’énergie
déposée sous forme d’excitation électronique est transférée sur les modes internes en
un temps trés court (~ 10783 —1012 s). Contrairement au cas des noyaux (décrits
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Chapitre 2. Dynamique de fragmentation

par une répartition statisque de Bose-FEinstein), l'espace des phases correspondant
a l'excitation interne joue un réle trés important dans la fragmentation des agrégats
du fait que le systéme est alors décrit par une répartition statistique de Fermi-Dirac.
Cette différence résulte de 'application du principe d’exclusion de Pauli aux sys-
téemes de fermions qui conduit & une densité d’états inférieure d’environ deux ordres
de grandeurs par rapport a un systéme bosonique. L’excitation interne va donc jouer
un réle beaucoup plus important. On effectue cependant une approximation forte :
on traite cette excitation dans le modéle de 'oscillateur harmonique et ses variations
sont de faible amplitude. Contrairement aux cas dans lesquels ce modéle a déja été
utilisé ([63], [64] et [65]), les monomeéres sont inclus dans leur état fondamental.

La particularité de ce calcul est de conidérer le systéme a 1’équilibre thermody-
namique, c’est-a-dire pour des entropies proches du maximum global. Ceci permet
d’explorer toutes les configurations possibles de I’espace des phases. On dit alors que
le systéme se trouve a ’infini (temps trés long aprés la collision).

2.2.1 Principe de la méthode

La situation est traitée dans I’ensemble microcanonique. On désigne par €2, I’es-
pace des phases formé par toutes les configurations possibles d’un agrégat constitué
de N atomes. Un état de cet espace est alors noté :

X = {Nﬁ{G }z 1a{Nj7ZJ'7Sj7Lj} {r.]}J 1’{pJ}Nf {¢] = {I} {E;};V:fl}

Ny est le nombre de fragments, G; leur géométrie, {Nj,Zj,Sj,Lj}jY:fl la masse, la
charge, la multiplicité de spin et le moment orbital de chaque fragment (Zjvzfl N; =
N). {rj}j.vzfl est la position du fragment j, choisie pour qu'’il n’y ait pas de recou-
vrement (approximation de sphéres dures), {pJ} 7, est la quantité de mouvement,

{¢; } ;=1 les angles de rotation qui déterminent leur orientation dans I'espace, {I; ;V 1

est le moment cinétique et {EJ* }j :f | leur énergie interne d’excitation. Dans toute la
suite, nous ne parlerons pas de 1’énergie de répulsion coulombienne, puisque tous les
fragments portes une charge nulle.

Pour obtenir la valeur moyenne < F' > d’une observable F' de cet espace, on
effectue une intégration sur celui-ci par un calcul de type Monte Carlo :

_ fQ F(x)w(x)dx
(F) = Jo w(x)dx

(2.21)

ol fﬂiﬂu% est la distribution de probabilité de ’ensemble ) et Z = fQ x)dx sa
fonction de partition.

A 1’équilibre microcanonique, toutes les configurations peuvent étre accessibles.
Du fait de la grandeur de I’espace des phases considéré, on va calculer uniquement
les poids statistiques associés aux observables accessibles d’'un espace réduit mais
formant la région de ’espace ayant ’entropie la plus élevée. Le principe de 'algo-
rithme est de trouver cette région. On associe un poids statistique W & un état x.

Pour explorer I’espace des phases, on procéde de la maniére suivante :
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— on part de I’état initial x; et on lui associe le poids W;. On se déplace alors vers
un état voisin en modifiant d’une petite quantité une des variables associées a
X.

— on calcule le poids W} de ce nouvel état et il est accepté avec la probabilité
P = min(1, W;/W;).

— si le point est rejeté, on choisit un nouveau point en faisant varier d’une petite
quantité I'une des variables associées a x. Si ce dernier est accepté, on continue
en chosissant un autre point voisin du nouveau de la méme maniére que pour
I’étape initiale.

— on obtient alors la valeur moyenne de I'observable choisie par une intégration
de type Monte Carlo < F >= Zjvzl F;/N.

Par ce procédé, on converge vers la zone de I’espace des phases ayant le plus gros
poids statistique (la plus grande entropie) puisque si la nouvelle densité d’états est
supérieure & la précédente, elle est acceptée automatiquement (P = 1). On forme
ainsi une chaine de Markov [66] et on intégre les événements générés par la méthode
Monte Carlo.

2.2.2 Origines des poids intervenant dans la méthode

Le poids microcanonique W est divisé en plusieurs poids représentant chacun une
propriété physique de I’agrégat. Nous ne donnerons pas leur expression (Hervieux
et al. [a paraitre]) puisque ce n’est pas 'objet de ce travail, mais nous expliquerons
leur origine. L’expression de W se décompose comme suit :

(2.22)

LW,

W = wyz.wyg.w, wy.wy

q

Nous allons donc voir maintenant a quelles propriétés sont liés chacun des poids
utilisés dans ce modeéle.

oLe poids wyz
Ce poids est le nombre de partitions de fragmentation en N; fragments. Si Ny est
le nombre total d’atomes et Ny le nombre de fragments, ce poids est le nombre de
partition possibles pour former Ny fragments. Comme nous sommes dans la situation
d’agrégats neutres, Z = 0 et le nombre de partitions est réduit :

_ L (N1
YNZ=NA\ N, -1

oLe poids wy
Ce coefficient exprime la rotation propre des fragments & partir de leur orientation
dans ’espace. Il dépend du groupe de symétrie auquel ils appartiennent ainsi que de
leur géométrie. Les monoméres ne sont pas pris en compte ici.

oLe poids w,
Ce poids représente la partie spatiale du volume de 1’espace des phases occupé par
chaque fragment. Il est calculé de telle sorte qu’il n’y ait pas de recouvrement entre
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chacun. Pour cela, on considére chaque fragment comme un ellipsoide de demi-grand
axe R; (distance entre le centre de masse du fragment et I’atome le plus éloigné)
et on tire aléatoirement la position rj de leur centre de masse. Ce poids est divisé
ensuite pas le nombre d’essais nécessaires pour obtenir une configuration ot les frag-
ments ne se recouvrent pas.

oLe poids w,

Ce poids contient les termes tenant compte de I’énergie d’excitation des fragments.
Pour 'obtenir, il est important de connaitre leurs densités de niveaux en fonction de
I’énergie interne (p;(£}) pour le jléme fragment). Les densités d’états utilisées sont
les mémes que dans le modéle de Weisskopf, a savoir la densité d’énergie électronique
et de vibration. Pour obtenir w,, on intégre les densités d’états de chaque fragment
jusqu’a la premiére énergie de dissociation. Il n’est donc pas permis au fragment de
posséder une énergie interne supérieure a son premier seuil de dissociation. Ce poids
prend une part trés importante par rapport a ceux présentés précédemment.

oLe poids wy;
La prise en compte de la corrélation entre la position et les moments des fragments
se fait par l'intermédiaire du poids w,; en supposant que l’agrégat initial ne possede
pas de moment cinétique et de quantité de mouvement (Ly = Py = 0). La somme de
ces grandeurs associées a chaque fragment doit étre conservée et égale a zéro. Ainsi,
le choix des positions et des quantités de mouvement ne se fait pas de maniére indé-
pendante. L’énergie restante du systéme, provenant de I’énergie totale diminuée des
énergies internes des fragments, est affectée a ’énergie cinétique. Elle est constituée
d’une partie translationnelle (quantité de mouvement) et d’une autre purement ro-
tationnelle (moment cinétique). Ce dernier point n’apparait pas dans le modéle de
Weisskopf. Tout comme le poids w,, celui-ci apporte une forte pondération au poids

total W.

Finalement, dans le cas d’observables F', chaque événement est pondéré par W =
Wy WN 7z Wy Wy . Les poids w, et w, représentent la partie énergétique de ’espace des
phases, qui est la partie dominante dans la fragmentation. A ce titre, ce sont les poids
les plus importants de 1’espace des phases.

2.2.3 Metropolis pass — fonctionnement de I’algorithme

Nous allons maintenant décrire le principe de 'algorithme du calcul Metropolis
utilisé ici. Dans ce modeéle, on n’effectue pas le calcul sur tous les états possibles,
mais on procéde par étape en suivant une chaine de Markov, parcourant I'espace des
phases dont les poids W sont les plus importants. Lors du passage d'un état vers
un nouvel état, on modifie faiblement 1'une des variables de I’espace des phases afin
d’éviter les variations trop brusques d’entropie. Pour obtenir la probabilité de passer
d’un état a un autre, on utilise le poids relatif de ces deux états défini par :

Wne'w
P =man(1, 2.23
(1, 5) (2:23)
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ou W, représente le poids de ’état vers lequel on se dirige et W4 ’état ot 'on
se situe. Si le tirage est refusé, 'ancien état est accepté et on réitére le choix d’un
nouvel état. S’il est accepté, on se place dans le nouvel état et on recommence depuis
celui-ci. Le logarithme des poids W étant proportionnel a I’entropie, l'algorithme
converge, par construction, vers la zone de 1’espace dont l'entropie est la plus élevée.
On explore alors plus finement cette région pour calculer la moyenne de 1’observable
F'. Les principales étapes dans le parcours de I’espace des phases sont les suivantes :

étape 1 : Pour un nombre de fragments donné, on échantillonne I’énergie totale du
systéme pour chaque fragment. Si I’énergie interne E7 est modifiée, on calcule
alors les poids w, et wy.

étape 2 : On modifie la composition N;, S; et L; de deux fragments. Pour cela, on
les choisit aléatoirement parmis les Ny fragments et on les regroupe. Puis on
casse en deux le fragment obtenu en tirant aléatoirement les nouvelles valeurs
N;, Sj et L;. Les positions et les énergies internes sont modifés et tous les
poids doivent étre recalculés. Dans le cas ol le nombre de fragments est égal a
un, on modifie sa géométrie (isoméres cycliques ou linéaires) et sa multiplicité
de spin. Les poids doivent étre calculés a nouveau.

étape 3 On modifie le nombre de fragments par 41 afin d’éviter des variations trop
brutales d’entropie. Pour cela, soit on regroupe deux fragments en un, soit on
sépare un fragment en deux. Dans les deux cas, I’énergie interne d’excitation
E* est modifiée et il faut recalculer tous les poids.

Pour s’assurer de la conservation de 1’énergie, on vérifie a chaque étape la relation :

ou Fj, est ’énergie cinétique des fragments, F 1’énergie totale initiale, Fp 1’énergie
de liaison et E* I’energie d’excitation.

2.3 Reésultats

Nous présentons ici les résultats des deux modéles de fragmentation utilisés afin
de mettre en évidence leurs principales différences. Nous approfondirons la comparai-
son dans la partie III ot nous pourrons discuter de la pertinence de ces deux modéles
au regard des résultats expérimentaux obtenus. Nous présenterons a ce moment la
méthode d’analyse que nous avons utilisée pour 'interprétation de nos résultats en
utilisant ces diagrammes de fragmentation.

Il est important de noter que le modéle séquentiel de Weisskopf avec un temps
trés grand (infini) donne le méme résultat que le calcul MMMC si l’on exclut 1’éner-
gie cinétique de rotation de ce dernier.

2.3.1 Diagramme de fragmentation pour le Cj

Sur les figures 2.1 et 2.2 sont représentés les diagrammes de fragmentation en
fonction de I’énergie interne (en eV') obtenus avec les calculs de Weisskopf et MMMC
pour le (5. Dans le cas du digramme obtenu par le modéle de Weisskopf, le calcul
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a été réalisé pour un temps de vol correspondant a 1’expérience, soit 200 ns. Les
différences notables se font pour les espéces totalement fragmentées ainsi que pour
la voie Cy + C' qui n’apparait pas dans le calcul MMMC. On voit également un
déplacement de 1 eV environ entre les deux modéles lors du passage C3 + Cy —
Cy + Cy + C. Pour le cas des espéces a grand nombre de fragments (3, 4 et 5
fragments), la différence entre les deux modéles est trés importante, notamment sur
les pentes d’apparition et de disparition des espéces. Ceci provient de la densité
d’états liée a la rotation et a la translation des fragments qui est plus importante
dans le cas de MMM C puisque la rotation n’est pas prise en compte dans le calcul de
Weisskopf. Cet effet peut alors produire un décalage de ’ordre de 1 eV sur les seuils
d’apparition mais aussi modifier les populations pour une énergie interne fixée. Ainsi,
en déposant une énergie de 16 eV par exemple, dans le cas du modéle de Weisskopf,
on obtient deux espéces possibles (Cy+ Cy+ C et C3+4 C 4 C') alors que dans le cadre
du calcul Metropolis on obtient trois espéces co-existantes (C3 + Cq, C3+ C + C et
Cy+ Cy+ C).

, x —— x y
L C.>C,+C J
100 ° ’ ’ Cs->Cy+C,->2C,+C
— .
— ]
<
>
~— [ ]
‘© 60 T 1
= I ]
o)
@®© [ J
8 wf ' 1
o I ]
ol
20 + - :
07 C,>C,+C->C,+2C 7
I C;>C,+C A ]
0 ’,l
E % % L L L L % L L L L
5 10 15 20

Energie interne (eV)

Fig. 2.1: Probabilité de fragmentation du Cy en fonction de l’énergie interne obtenue
avec le modéle de Weisskopf, 200 ns apres le dépot d’energie.
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Fig. 2.2: diagramme de fragmentation du C5 obtenu par le calcul Metropolis

2.3.2 Diagramme de fragmentation pour le C;

Les figures 2.3 et 2.4 représentent les résultats pour les deux modéles dans le cas
du C. Les différences observées sur les pentes des transitions ainsi que sur les seuils
d’apparition ont les mémes origines que pour le cas du Cs. Ici, les différences sont
plus importantes, notamment pour les pentes des transitions qui sont plus douces
pour les espéces comportant des fragments composés de plus d’un atome ce qui peut
étre le résultat de I’énergie de rotation prise en compte dans le calcul Metropolis. On
a alors une densité d’état liée au moment cinétique et a la quantité de mouvement
qui est plus grande. Par exemple, pour 'espéce Cy 4+ C3, le domaine d’énergie va de
7 eV a 10.5 eV pour le cas Weisskopf alors que dans ’autre modéle, 1’étalement va
de 6 eV a 15 eV avec une extinction moins abrupte.
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Fig. 2.3: Probabilité de fragmentation du C7 en fonction de [’énergie interne obtenue
avec le modéle de Weisskopf, 200 ns apres le dépét d’energie.
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Fig. 2.4: diagramme de fragmentation du C; obtenu a [’aide du calcul Metropolis.
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2.3.3 Diagramme de fragmentation pour le Cy

Pour le (Y, seul le diagramme de fragmentation obtenu par le calcul Metropolis
(figure 2.5) est disponible car ’évaporation d'un fragment Cy n’a pas encore été
modélisée par la théorie de Weisskopf. Il n’est donc pas possible d’établir une com-
paraison entre les deux modéles pour cet agrégat. Cependant, a la vue des résultats
pour le C7, on suppose que l'effet du temps de vol est siirement plus important,
notamment pour les voies ayant peu de fragments. Nous prendrons en compte cet
aspect lors de ’analyse de nos résultats expérimentaux. Cependant, on peut remar-
quer que ’effet de la diminution des pentes pour les différentes transitions devient
de plus en plus important avec le nombre de fragments. Comme dans le cas du C7,
cet effet provient certainement des densités d’états associées a la rotation et a la
translation des fragments. Sur cette figure, on remarque aussi que les voies 4 méme
nombre de fragments couvrent une méme gamme d’énergie. Comme nous le verrons
lors de la présentation de nos résultats (voir III), ce diagramme confirme le fait que
le critére énergétique semble étre pertinent pour la formation des voies & un nombre
de fragments donné.

100 C,/C h,\:”cs 9 |
~el3 ]
80 1 . " ( \\ ]
= | \ :
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O '

Energie interne (eV)

Fig. 2.5: diagramme de fragmentation du Cy par le calcul metropolis
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Chapitre 3

Calcul des processus doubles de
capture-ionisation par le modéle a
atome et électron indépendants et la

théorie de capture CDW

Lors de la collision, de fagon concomittante & la capture d’un électron de la cible
par le projectile (ici, I’agrégat), une ionisation peut avoir lieu. Dans ce cas, si le
processus de capture se produit, I’événement n’est pas détecté puisque la charge de
I’agrégat est non-nulle.

Afin d’estimer 'ordre de grandeur de ces processus doubles de capture-ionisation,
nous avons utilisé 'approche a atome et électron indépendant développée par 1’équipe
(Wohrer et al. [67]) pour interpréter les résultats d’ionisations simple et multiple.
Dans ce formalisme en fonction du paramétre d’'impact, nous devons introduire une
probabilité de capture dépendant du paramétre d’impact. Il n’existe aucun calcul
concernant la capture d’un électron d’un atome cible par un agrégat monochargé.
(C’est pourquoi nous avons utilisé un calcul de probabilité en fonction du paramétre
d’impact pour la collision ion-atome obtenu par le formalisme des ondes distordues
(CDW). D’une fagon formelle, comme nous le verrons par la suite, la capture par
un agrégat est radicalement différente de celle se produisant par un ion. Pour cette
raison, nous avons calculé la proportion de capture-ionisation normalisée a la section
efficace de capture pour des extensions en paramétre d’'impact variant (par facteur
2) autour des résultats obtenus en collision ion-atome.

3.1 Théorie formelle des collisions en terme de pa-
ramétre d’impact

Nous nous intéressons ici au transfert de charge induit lors d’une collision entre
un atome projectile avec un atome cible. Considérons le systéme suivant :
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modéle & atome et électron indépendants et la théorie de capture CDW

ol A représente le projectile de charge Z, et de vitesse v et B ’atome cible de
charge Zg. L’électron est initialement lié & B. En utilisant ’approximation de Born-
Oppenheimer (1.3), on peut écrire ’hamiltonien électronique :

w, - Vi _Za_ Zo
2 s T
= K+Va+Vp (3.1)

La fonction d’onde électronique ¥(z,t) est solution de 1’équation de Schrodinger
dépendante du temps :

(H(t) - i%) U(z,t) =0 (3.2)

En théorie des collisions atomiques, on écrit I’amplitude de transition de 1’état initial
vers I’état final pour la capture électronique en fonction du paramétre d’impact b :

af(b) = —i/_ T )|V > dt (3.3)
a(b) = —i/ U (0)|Val®i(t) > dt (3.4)

ol (3.3) est la forme post et 3.4 la forme prior. Les fonctions d’onde W(t) et ®(t)
vérifient les conditions :

. + _ . .
tl}{noolll (t) = tgr_noo ®,(t) (3.5)
Jm v = a0 5

La probabilité de transition entre les deux états s’écrit alors :
P(b) = |aiz (b)[? (3.7)

et la section efficace totale est obtenue en intégrant la probabilité sur les paramétres
d’impact :

+oo
oif = 27T/ bP(b)db (3.8)
0
si I’on considére une géométrie cylindrique.
La difficulté réside dans le calcul de 'amplitude de transition a;¢(b) car on ne

connait pas de maniére exacte la fonction d’onde ¥(t). De nombreuses méthodes
ont été proposées pour triter différents systémes étudiés. Ainsi, le développement
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perturbatif de la fonction d’onde permet d’obtenir les approximations de Born pour
les hautes vitesses de collision. La théorie Strong Potential Born qui en découle [68]
[69] permet le traitement des collisions dissymétriques en considérant le potentiel
du noyau cible comme faible, ce qui permet de ramener le probléme a un traitement
perturbatif. D’autres approximations permettent de résoudre ce type de collision
comme 1"Impulse Approzimation (IA)[70], 'approximation Continuum Intermediate
State (CIS) introduite par Belkic [71] ou I'approximation Eikonale [72], mais toutes
s’appliquent & des collisions a haute vitesse et/ou fortement dissymétriques. Dans le
cas de collisions quasi-symétriques et & haute vitesse (mais pas trés grande devant
celle des électrons actifs), ces traitements ne s’appliquent pas et il est nécessaire
d’utiliser une approche plus adaptée, comme ’approximation Contunuum Distorted
Wave(CDW) que nous allons aborder maintenant.

3.2 Approximation des ondes distordues—’ Continuum
D:istorted Wave”

L’idée principale de I'approximation CDW est de ramener le probléme du poten-
tiel V4(t) & un potentiel voisin que 'on sait résoudre exactement. Ainsi, la différence
W (t) entre les deux potentiels pourra étre traitée de maniére perturbative.

Partons de la forme prior donnée par ’équation (3.4). On suppose que l'on sait
résoudre exactement le probléme de transfert de charge pour le potentiel U, (t) voisin
de V4(t). On remplace alors dans ’équation (3.2) H par K + Ux(t) + V. On note
alors xT(t) la solution qui respecte la condition lim,; , ., x*(r,t) = ¥*(r,t). Belkic
et collaborateurs (voir [73] p. 312) écrivent la fonction d’onde sous la forme :

xt(r,t) = ®(r,t)L(s,t) (3.9)

Z VA
ot LT(s,t) = N(—A)e:cp{i AZD
v

Z
In(vR — th)} F(iZ2,1,i(v.s + v.s))
v

avec Z4 et Zp les charges respectives des noyaux projectile et cible, v la vitesse de
collision, R la distance entre les noyaux, N(%2) = exp {ZZ4} T'(1 — iZ4/v) ou T
est la fonction Gamma, et F la fonction hypergéométrique. Cheshire [43] montre que

I’action de la perturbation sur la fonction d’onde peut s’écrire :

W(t)x" (1) >= 2V3L+(s,t)|<1>i(t) > (3.10)

ou x est le vecteur position de 1’électron dans le référentiel du noyau cible.

On obtient une expression similaire avec la forme post donnée en (3.3). En tenant
compte des conditions aux limites, on écrit alors I’amplitude de transition en fonction
du paramétre d’impact sous une forme symétrique :

=i [ <X OWORE > a (3.11)

e @]
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3.2.1 Présentation du formalisme CDW en terme de moment
transféré

Le code de calcul utilisé a été écrit par Belkic, Gayet et Salin. Il s’agit de la
version de 1984 [74] qui se base sur les versions antérieures développées depuis 1981
[75]. Ce code utilise le formalisme CDW en fonction du moment transféré qui est
la forme utilisée dans 'approximation Fikonale ([73], p. 290-296). Ainsi, on note
Ti¢(n) 'amplitude de transition en fonction du moment transféré 7. Belkic et al.
(voir [74] p. 155) calculent la section efficace de capture totale pour un électron par
la relation :

2 1 /+oo 2
(a2) = dn| T (n)]? 3.12
e ] (3.12
ou encore : .
Qulal) =2r [ nanlRy () (3.13)
0
avec |R;;(n)]? = T,ZfT(:])P Suivant Gayet et al. [76] et s’appuyant sur la théorie

développée par Belkic et al. [73], nous avons obtenu ’amplitude de transition en
fonction du paramétre d’'impact en appliquant la transformée de Hankel :

)= [ ninim(at)Rogr) (314

ol m est la variation du nombre quantique azimutal entre 1’état initial et final et
Jm(nb) est la fonction de Bessel d’ordre m. On passe ainsi de I’espace des moments
tranférés a ’espace des paramétres d’impact.

3.2.2 Résultats pour la capture dans la collision CT — He

Le code de calcul CDW utilise pour le noyau cible des orbitales de Slater formées
a partir des tables de Clementi [77]. L’orbitale finale o se trouve ’électron aprés
la collision est une orbitale de type hydrogénoide. Ainsi, dans le cas de la collision
C*T + He — C + He™, il est important de distinguer deux cas. Dans le cas de la
capture dans un état excité, on a le schéma de réaction illustré par la figure 3.1.

.
BT

2 2
zghk\"\
‘O oN

C He

Fig. 3.1: Schéma de la collision Ct — He pour les états excités.

L’orbitale finale de 1’électron capturé peut alors étre considérée comme hydro-
génoide car la charge vue par ’électron est la charge globale de 1’atome C*. Ce-
pendant, dans le cas de la capture dans 1’état fondamental du carbone, la charge
vue par ’électron est modifiée. L’approximation d’une orbitale hydrogénoide n’est
donc plus valable et au lieu d’utiliser une charge effective qui ne serait pas correcte,
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Fig. 3.2: Schéma de la collision C* — He pour l’état fondamental.

on considére la réaction inverse C'+ Het — C* + He ce qui donne le schéma de
réaction illustré sur la figure 3.2.

L’utilisation de la réciprocité de la réaction permet d’utiliser une orbitale hydro-
génoide pour ’hélium qui est plus cohérente de par sa nature. Dans ce cas, on peut
décrire avec les tables de Clementi 1’état fondamental du carbone en terme d’orbi-
tales de Slater, et on utilise une charge effective pour He™", Z ¢y = 1.6875 qui est
bien connue (issue des fonctions d’'onde d’Hylleraas [78]). Les résultats des sections
efficaces obtenus par le calcul CDW2 [74] sont présentés dans le tableau 3.1.

Pour utiliser ces sections efficaces, on doit tenir compte du nombre quantique
principal N, du moment orbital . et du nombre quantique azimutal m;, soit un
triplet (N,L,m;). Les valeurs reportées dans le tableau 3.1 pour m; # 0 incluent les
deux valeurs de m; possibles.

On regroupe dans 1’état fondamental les états dont les triplets de nombres quan-
tiques sont (2,0,0), (2,1,0), (2,1,-1) et (2,1,1). Tous les autres états sont sommés pour
donner la probabilité de capture dans un état excité. En prenant les électrons du
projectile dans leur état fondamental, il y a cinq possibilités sur six de capter un
électron de la cible dans son état fondamental. Ainsi, on obtient la section efficace
de I’état fondamental :

O'Z;;;d = é(0'2,170 -+ 0'271,1) = 1715 ]_0_17 sz

6

Pour les états excités, on obtient :

olre, = 2.761 107" cm®
Comme la cible comporte deux électrons indiscernables, il faut multiplier les résultats
par un facteur deux ce qui permet d’obtenir la section efficace totale de capture :

oty = 3.485 107" cm?

D’autres théories ont été développées plus récemment. Nous mentionnerons unique-
ment les travaux de Rivarola et al. [79] qui introduisent deux potentiels pour la
molécule H, ainsi que ceux de Gulyas et al. [80] utilisant une technique d’états mo-
léculaires dans une représentation adiabatique de la collision qui permet d’étendre la
fonction d’onde. Une communication privée avec Gulyéas nous donne comme résultat
Ofond = 2.11 107" cm?, 0.5 = 4.17 10718 cm? soit une section efficace totale :

Oeapt = 5.06 1017 cm?
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Sections efficaces de capture par électron pour C* + He — C + He™

N L m; section efficace (cm?) | N L my section efficace (cm?)
2 1 0 1.756 10~17 5 3 3 2.145 1022
2 1 1 3.023 10718 5 4 0 3.635 1072
3 0 0 1.158 10~ %° 5 4 1 1.522 1022
3 1 0 1.959 1020 5 4 2 5.408 1023
3 1 1 1.046 1020 5 4 3 2.002 1022
3 2 0 1.389 102! 5 4 4 1.213 1022
3 2 1 3.133 10721 6 0 0 1.477 10720
3 2 2 1.547 10~ 6 1 0 2.665 1021
4 0 0 4.942 10~20 6 1 1 1.465 10~#
4 1 0 8.686 1021 6 2 0 2.693 1022
4 1 1 4.723 10~ 6 2 1 5.159 10~22
4 2 0 7.720 1022 6 2 2 2.988 1022
4 2 1 1.563 10~2¢ 6 3 0 9.847 10~23
4 2 2 8.621 1022 6 3 1 9.170 10~23
4 3 0 2.617 10~22 6 3 2 1.992 1022
4 3 1 2.402 10~22 6 3 3 1.360 1022
4 3 2 5.549 10~22 6 4 0 2.297 10~23
4 3 3 3.457 10722 6 4 1 9.963 10~23
5 0 0 2.544 1020 6 4 2 3.467 107
5 1 0 4.548 10721 6 4 3 1.276 10722
5 1 1 2.492 10721 6 4 4 7.941 10723
5 2 0 4.407 10722 6 5 0 2.378 10723
5 2 1 8.593 1022 6 5 1 3.608 10~23
5 2 2 4.905 10~22 6 5 2 5.776 10~23
5 3 0 1.573 1022 6 5 3 2.045 10~23
5 3 1 1.457 1022 6 5 4 9.615 10~23
5 3 2 3.229 1022 6 5 5 5.275 10~23

Tab. 3.1: Sections efficaces obtenues par le calcul CDW2 par électron en appliquant
léquation (3.13). Les valeurs présentées pour m; # 0 tiennent compte du m; < 0.

La section efficace de capture dans les états excités est alors beaucoup plus impor-
tante.

Finalement, en appliquant la transformée de Hankel (3.14), nous avons obtenu les
probabilités de capture par électron en fonction du paramétre d’impact représentées
sur la figure 3.3 pour 1’état fondamental ainsi que pour les états excités de I’atome
de carbone.

Il est important de vérifier que le systéme étudié ici respecte la limite de validité
du formalisme CDW. En effet, I’énergie de collision doit satisfaire la relation £ >
80sup(|€], |€f|) en kev par unité de masse atomique, ot €; et €7 sont respectivement
les énergies des orbitales initiale et finale de 1’électron capturé exprimées en unité
atomique. Dans notre cas, cette limite est de 73.44 kev/amu. Comme le carbone
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Probabilité de capture en fonction du paramétre d'impact
67—

P(b)

b (en ua)

Fig. 3.3: Probabilité de capture dans l’état fondamental () et dans
les €états excités (— - —) en fonction du paramétre d’impact dans la
réaction C* + He — C'+ He™ pour une vitesse du projectile de 2.6
unités atomiques. La probabilité de capture pour les €tats excités a
été multipliée par un facteur 100 afin de comparer les deux courbes
sur le méme graphique.

incident posséde une énergie de 2 Mewv, soit 166.67 kev/amu, on respecte le critére
de validité.

3.2.3 Modéle & atomes et électrons indépendants

Whorer et al. [81] ont développé ce modéle pour la prédiction des sections efficaces
de multi-ionisation de molécules diatomiques. Il se base sur les hypothéses que les
agrégats sont constitués d’atomes indépendants dont les électrons sont eux-méme in-
dépendants. On se sert de ce modéle pour obtenir la correction sur la section efficace
de capture mesurée qui n’inclut pas les processus multiples de capture+ionisation.
Ainsi, en connaissant les probabilités d’ionisation des couches 2s et 2p (couche 1s
peu probable) et de capture dans les couches 2p et les états excités pour I’atome de
carbone C, on obtient les sections efficaces des différents processus.

Considérons le cas de 'agrégat C;F entrant en collision avec une cible d’hélium
comme illustré sur la figure 3.4.

Afin de tenir compte de toutes les orientations possibles de I’agrégat, on déter-
mine aléatoirement son orientation. Puis on tire au hasard le paramétre d’impact du
centre de masse de I'agrégat afin de calculer les paramétres d’'impact individuels des
atomes le constituant. On obtient ainsi les probabilités individuelles d’ionisation et
de capture (si la charge est non-nulle sur I’atome considéré). En réitérant I'opération
un grand nombre de fois, on intégre ces probabilités par un calcul de type Monte

Carlo.
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Chapitre 3. Calcul des processus doubles de capture-ionisation par le
modéle & atome et électron indépendants et la théorie de capture CDW

+ B
Cn bl
He

Fig. 3.4: représentation de la collision C;; — He en terme de
parametre d’tmpact pour le traitement a atomes et électrons indé-
pendants. B est le paramétre d’impact entre le centre de masse de
l'agrégat et l’atome d’hélium. b; sont les paramétres d’impact indi-
viduels pour chaque atome.

Dans ce calcul, nous avons utilisé les probabilités d’ionisation des couches 2s
et 2p calculées par G. Maynard a l’aide de la méthode “classical trajectory Monte
Carlo” [82] pour I'atome C' et le cation C*. Ces probabilités ont déja été utilisées
par R. Fossé [59] pour le calcul des sections efficaces d’ionisation simple et multiple.
Nous avons ajouté les probabilités de capture pour le C* dans les états fondamental
et excités obtenue par le calcul CDW. Finalement, en observant la charge totale,
on connait le nombre d’ionisation ainsi que le nombre d’événements relatifs a la
capture électronique. On obtient ainsi les sections efficaces de production d’agrégats
neutres et de capture-ionisation. La section efficace totale de capture est donnée par
la relation :

th _ _th | _th
Ucapt =0, + Ucapt—l—ion (315)
~ L th : ; ) A th
ou o, est la section efficace de production d’agrégats neutres et oy ..., celle de

capture-ionisation. Dans nos expériences, nous mesurons o.**. Ainsi, par ce calcul,
on obtient la correction :

th th __ th
R = On _ Ucapt U(:apt-l—ion (3 ]_6)
T ogth T ogth .
capt capt
ou crizpt est la section efficace totale de capture obtenue par le calcul et crizpt tion

celle du double processus capture-ionisation. Nous appliquerons cette correction a
nos mesures pour obtenir la section efficace totale de capture.

Sur la figure 3.5 est représentée la correction obtenue en fonction de la masse de
I'agrégat avec deux géométries différentes du C; (proches d’un point de vu éner-
gétique). On remarque que la forme cyclique diminue la correction. Ceci s’explique
par le fait que la section eflicace de capture totale reste constante a celle de 1'ion
C* alors que les processus multiples d’ionisation augmentent avec la compacité de
lagrégat (Wohrer et al. [32]).

Nous avons étendu la probabilité de capture a des paramétres d'impact plus im-
portants en corrigeant le paramétre d’'impact b — Ab afin de voir 'effet de I’extension
des fonctions d’onde pour rendre compte des états moléculaires. Ceci est représenté
par la figure 3.6 ou A = 0.5. La dilatation a pour effet de diminuer sensiblement
ce rapport. Nous 'expliquons par le fait que pour les paramétres d'impact élevés,
seule la capture intervient car I'ionisation s’effectue alors pour des paramétres d’im-
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correction
(section efficace capture) / (section efficace totale)
1.0 r+~+* ' ' 1r T+ 7T 1t T

08 + ]
06 + ]
04 + ]

02+ 1

0.0 +

Zz o+

Fig. 3.5: (— e —) : rapports de la section efficace de production
d’agrégats neutres sur la section efficace de capture en fonction de
la taille de l’agrégat. (o) : cas de la forme cyclique du Cy .

correction
(section efficace de production de neutres) / (section efficace totale)
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Fig. 3.6: rapports de la section efficace de production d’agrégats
neutres sur la section efficace de capture en fonction de la taille de
’agrégat avec le p(b) de capture de CDW normal (— e —) et dilaté
d’un facteur 2 (— o —)

pact plus petits. En tout état de cause, ce modéle nous donne une estimation de la
correction a appliquer aux mesures effectuées.
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Introduction

L’étude expérimentale des agrégats libres a connu un grand essort ces derniéres
années, multipliant les développements technologiques d’analyse aussi bien en ce qui
concerne les études de structures que les études de dynamique. Un grand nombre de
méthodes d’observation sont maintenant disponibles et nous ne pourrons pas toutes
les citer [83], [84].

La chromatographie ionique en phase gazeuse est une méthode classique utilisée
pour déterminer la forme géométrique des agrégats [5], [4]. Elle est basée sur des
mesures de mobilité d’espéces chargées dans un champ électrique au travers d’'un
gaz. Cette méthode est d’une grande précision mais ne peut pas s’appliquer a I’étude
des agrégats neutres et de petite taille.

Les méthodes de spectroscopie par absorption utilisant des lasers infrarouges ou &
d’autres longueurs d’ondes sont couramment employées pour mesurer les fréquences
de vibration et les potentiels d’ionisation des agrégats [8], [10].

Concernant les dispositifs dédiés a I’étude de la dynamique des agrégats, de
nombreux développements expérimentaux ont été effectués. Dans presque tous les
cas, ’étude de ce domaine nécessite la détection des fragments émis par ’agrégat
excité. Parmi les premiéres expériences utilisant comme perturbation de ’agrégat
aussi bien les collisions que les excitations photoniques citons celles réalisées par
I’équipe de C. Bréchignac depuis les années 80 sur les agrégats de sodium [12], de
mercure [85] et d’autres espéces. Ces techniques sont basées essentiellement sur des
mesures de temps de vol & un fragment. Elles sont toujours utilisées sous des formes
plus ou moins sophistiquées par plusieurs laboratoires [13], [22].

Des expériences mesurant plusieurs fragments en coincidence ont été initiées dans
les années 80 [86] par la communauté des collisions ions-molécules. Elles utilisaient
une cible fixe, un champ électrique pour extraire les fragments et une détection qui
est devenue de plus en plus performante. Ainsi aujourd’hui, il est possible d’obtenir
pour plusieurs fragments des mesures corrélées en moments. Malheureusement, ces
techniques en cible fixe n’autorisent pas la détection des fragments neutres.

Avec la possibilité de produire des faisceaux d’agrégats de haute vitesse, des
mesures en cinématique inverse ont été introduites dans les années 90 [31]. Dans
cette méthode les agrégats étudiés possédent une grande vitesse d’entrainement.
Cette technique expérimentale apporte principalement la possibilité de détecter les
fragments neutres émis par les agrégats. Dans notre expérience, 1'utilisation d’un
déflecteur électrostatique et de détecteurs silicium nous permet de posséder pour la
premiére fois un multi-détecteur 100% efficace capable de résoudre ’ensemble des
partitions de fragmentation quelle que soit la charge.

Dans cette partie nous décrirons, dans un premier temps, ’accélérateur Tandem
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qui nous a permis de produire les agrégats de carbone a haute vitesse. Puis nous
détaillerons le détecteur AGAT formé d’une chambre de collision, d’un déflecteur
électrostatique et d’un ensemble de détecteurs silicium. Nous décrirons ensuite 1’élec-
tronique et ’acquisition qui ont servi a numériser les signaux de courant issus des
détecteurs silicium et qui sont a la base de la nouvelle méthode d’analyse des signaux,
coeur de ma participation dans ce domaine. Nous commencerons par faire quelques
rappels sur le fonctionnement des détecteurs silicium, puis nous décrirons les signaux
obtenus lorsque des agrégats interagissent avec les détecteurs. Nous terminerons par
les méthodes utilisées pour 'identification des signaux.
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Chapitre 1

Description du dispositif
expérimental

1.1 Description de la production des agrégats de
carbone au Tandem

Nos expériences se sont déroulées auprés de 'accélérateur Tandem d’Orsay (mo-
déle MP9, figures 1.1 et 1.2) qui est un accélérateur électrostatique de type Van

de Graaff pouvant produire des faisceaux d’ions divers et variés allant du proton
jusqu’a ’or, en passant par les agrégats de carbone, de silicium et d’or.
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Fig. 1.1: schéma du Tandem

1.1.1 Principe de fonctionnement de ’accélérateur

Les anions produits par la source (voir 1.1.2, p. 56) sont injectés dans le tank
du coté basse énergie (BE), accélérés puis extraits du coté haute énergie (HE) (voir
fig. 1.1). Au centre de la structure se situe le terminal, oti régne une tension positive
allant de 0 & 15 MV. Les anions subissent ce potentiel et sont accélérés une premiére
fois jusqu’au terminal. A cet endroit, on modifie I’état de charge des projectiles soit
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Chapitre 1. Description du dispositif expérimental

Fig. 1.2: Vue d’ensemble de l’accélérateur (depuis l'aimant d’analyse)

par une feuille mince (graphite), soit par du gaz (Ns) afin d’éplucher 'ion pour qu’il
devienne positivement chargé. Il est alors repoussé par le potentiel positif du terminal
et subit une deuxiéme accélération, dépendante de son nouvel état de charge. Ce
principe de double utilisation du potentiel au terminal a donné a I’accélérateur le
nom de TANDEM. L’énergie des ions sortant du coté haute énergie est facilement
calculée par la relation :

E = Einjectian + e‘/;e'r'minal + qe‘/terminal

olt Ejpjection €st I'énergie a l'entrée du tank, q I'état de charge de I'ion aprés 1’éplu-
chage (ou "stripping") et Viermina la tension du terminal. Dans nos expériences, nous
avons utilisé un simple stripper & gaz (hélium et azote), une énergie d’injection de
200 kev, et une tension du terminal telle que 1’énergie final de ’agrégat soit de 2
Mev par carbone, soit une vitesse de 2.6 unités atomiques.

Le tube accélérateur se situe au centre d’une structure isolante appelée colonne,
qui relie I’entrée BE et la sortie HE du tank. Cette derniére est divisée en 8 sections
de 1,8 métres espacées entre-elles par des sections mortes de 50 centimétres. Chaque
section est divisée en 72 étages formés chacun par la succession d’'un isolateur en
verre et d’une électrode. Les électrodes sont polarisées depuis le terminal situé entre
les sections 4 et 5 par une succession de résistances de 1,2 GS) qui les relient entre-
elles pour obtenir une décroissance linéaire du potentiel le long de la colonne. Des
anneaux équipotentiels I'entourent afin d’homogénéiser le champ dans le réservoir
et d’éviter les pointes locales de celui-ci pouvant entrainer des claquages. Le tube
accélérateur situé a l'intérieur de la colonne est quant a lui constitué de 8 sections
de 84 étages, excepté pour les sections 1 et 5 qui sont constituées de 94 étages. Les
électrodes sont polarisées par une chaine de résistances suivant le méme principe que
la colonne.
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1.1. Description de la production des agrégats de carbone au Tandem

L’élévation du potentiel se fait par le terminal. Ce dernier est isolé de la cuve par
un gaz de constante diélectrique élevée (hexafluorure de soufre, SFg), sous 8 bars
de pression, qui permet de maintenir le champ électrique provoqué par la différence
de potentiel pouvant atteindre 15 MV. Les charges positives sont amenées au termi-
nal par une chaine composée alternativement de maillons conducteurs et isolants, le
Laddertron (situé dans la colonne du cété HE) entrainé par un moteur. Au départ,
le maillon conducteur est de charge nulle. Lorsqu’il passe sur le rouleau c6té HE,
il est relié au moyeux (lui-méme relié a la masse) par une piste conductrice. Il est
ensuite soumis a un potentiel négatif de quelques kV par deux électrodes et devient
chargé positivement en cédant des électrons par effet capacitif. Lors de son trajet
vers le terminal, totalement isolé, il traverse les équipotentielles de plus en plus éle-
vées augmentant son propre potentiel. Ainsi, une fois au terminal, I’effet inverse se
produit. Le barreau sur le rouleau passe entre deux électrodes chargées positivement
par rapport au terminal. Il récupére des charges négatives et redevient de charge
nulle tandis que le terminal se charge positivement. Au retour, afin de doubler la
capacité de transport de charges de la chaine, on charge le barreau négativement
avec le méme procédé.

Il est important de contréler parfaitement ce qui se passe a chaque étape du
transport et de ’évacuation des charges car c’est la stabilité du potentiel du terminal
qui va déterminer la dispersion en énergie du faisceau. Pour cela, on peut considérer
le terminal comme un nceud électrique et appliquer la loi de Kirchoff :

ZL:ZHE+7/BE+7/S+7/C’+ZT

ou 7y, est le courant de charges amenées par le Laddertron, igg et igg les courants
(égaux en principe) évacués par les chaines résistives de la colonne, ig le courant issu
de I'ionisation du gaz isolant du tank par deux sources radioactives de césium, ir la
somme du courant du faisceau et celui de fuite du tube et ¢ le courant "corona"
entre le terminal et la paroi du tank qui est réglable par un ensemble de pointes
ionisant le gaz isolant. Ces pointes permettent une contre-réaction sur le terminal
afin de maintenir son potentiel constant.

Le potentiel du terminal étant positif et les extrémités de la structure étant re-
liées a la masse, le champ électrique dans la partie BE n’a pas le méme sens que
dans la partie HE. Il est nécessaire de modifier le signe de la charge des particules
accélérées. Pour cela, 'ion accéléré traverse de la matiére, du gaz dans nos expé-
riences (cela peut étre des feuilles minces), afin de perdre des électrons. Le dispositif
d’épluchage est composé de deux tubes de 60 centimétres de long et de deux centi-
meétres de diamétre situés de part et d’autre du terminal, permettant ainsi d’établir
une cible gazeuse homogéne. Pour nos expériences, nous avons utilisé le stripper a
gaz (figure 1.3) puisque les feuilles ionisent totalement les agrégats qui ne peuvent
survivre dans cet état. Les collisions atomiques obéissant aux lois statistiques, on
obtient une distribution de charge et de masse en sortie du stripper conduisant a des
énergies différentes a la sortie du tube accélérateur. C’est en analysant cette distri-
bution que 'on obtient le faisceau désiré. L’intérét du stripper a gaz réside dans le
contréle de ’épaisseur de gaz traversée. Un simple jeu de vannes permet, en variant
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Chapitre 1. Description du dispositif expérimental

Faisceau

Tube

Fig. 1.3: schéma du stripper a gaz

la pression, de modifier la distribution de charges des ions accélérés.

Afin d’amener le faisceau accéléré sur le dispositif expérimental avec les proprié-
tés souhaitées, des jeux de fentes et de déflecteurs permettent de limiter sa dispersion
angulaire et d’ajuster son alignement. Des cages de Faraday mesurent son intensité
au passage de ces éléments. Ainsi, a chaque étape, on vérifie la transmission du fais-
ceau a l’aide de l'intensité mesurée, que I’on maximise en jouant sur les fentes et
les déflecteurs. Enfin, une boite de diagnostic vérifie la composition du faisceau et
la distribution des états de charge au niveau de I'aimant d’analyse. Elle est compo-
sée d'un détecteur silicium (pour ’énergie), d’une cage de Faraday et d’une galette
micro canaux (temps de vol). L'analyse par temps de vol se fait avec la galette
micro-canaux. La pulsation du faisceau donne le signal de référence en temps pour
déclencher ’acquisition. Ensuite, lorsque la galette regoit une particule, elle émet un
signal pour donner le temps d’arrivée. Celui-ci varie en fonction de la masse et de
I’état de charge de la particule. On tente ici de maximiser le signal du faisceau désiré
par rapport aux faisceaux secondaires en modifiant la pression du gaz au stripper.
Une fois ’analyse effectuée, I’aimant analyseur sélectionne 1'ion ayant la bonne rigi-
dité magnétique (charge, masse et énergie souhaitées), en déviant le faisceau de 1°29
qui correspond a l’entrée de notre dispositif expérimental.

1.1.2 Production et injection des agrégats C, a la source

La source est constituée d’'un ensemble de dispositifs permettant la production
du faisceau avant l'accélération comme l’illustre la figure 1.4. Elle est située sur
une plate-forme portée & un potentiel variable de quelques centaines de kV. Nous
verrons plus loin que les réglages utilisés peuvent influencer la température a laquelle
les agrégats de carbone sont produits.

Description et principe de fonctionnement

Les ions produits par la source HICONEX 384 ont une charge négative. Le prin-
cipe de production des agrégats se fait par ionisation de surface (figure 1.5). Un
four émet des atomes de césium qui sont ionisés en passant au travers d’une pastille
de tungsténe élevée a une température de ’ordre de 1000°C. Les ions C's™ ainsi
produits sont accélérés par un potentiel de 20 kV. Ils sont focalisés sur une pastille
de graphite ou il vont arracher des agrégats de carbone de toutes tailles par pul-
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Fig. 1.4: schéma de l'injection d’ion

vérisation. Ce procédé de production d’ion est communément appelé une source a
"sputtering". Parmi les agrégats produits, seule une faible proportion va capter un
électron du substrat ou du césium pour former des agrégats négatifs (Pargellis et
al. [87]). Ces derniers sont extraits par une différence de potentiel de 20 kV a ’aide
d’'une électrode percée située dans ’axe du faisceau de C's™. Une lentille de Einzel
focalise ensuite le faisceau afin d’optimiser son intensité. Puis un aimant trie les
espéces en fonction de leur rigidité magnétique afin de sélectionner 1’espéce désirée.

ME THODE
REVERSE

EXTRACTEUR Cs+
ELECTRODE Dk FIERCE

ek o
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I_I::_I

EXTRACTELR

IONS MEGATIFS FOCALISATION RIAORL, 1,
WE THOIDE
DIRECTE

Fig. 1.5: schéma de la source HICONEX 38

Une fois ’espéce sélectionnée, un jeu de déflecteurs électrostatiques dévie le fais-
ceau horizontalement et verticalement afin de ’aligner sur un diaphragme qui élimine
les faisceaux parasites possédant une rigidité magnétique proche de celle du faisceau
attendu. Un tube de pré-accélération élevé & une tension allant de 0 & 250 kV (tension
de la plate-forme) accélére les ions avant ’entrée machine. Une lentille électrosta-
tique focalise le faisceau sur un diaphragme placé a l'entrée de l'accélérateur. Une
cage de Faraday est placée juste avant le diaphragme pour mesurer l'intensité du

faisceau.
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Chapitre 1. Description du dispositif expérimental

Un hacheur peut-étre utilisé pour pulser le faisceau. Il est constitué d’un ensemble
de plaques paralléles polarisées & £V/2, avec V' = 200 V. Il dévie le faisceau de sa
trajectoire périodiquement afin d’obtenir un faisceau pulsé. La longueur des pulses
ainsi que leur espacement est ajustable a l'aide de la fréquence avec laquelle on
module la variation de champ entre les plaques. La période de base est de 400 ns, soit
une fréquence de 2,5 MHz, et elle peut étre encore diminuée. Dans nos expériences,
ce hacheur a été utilisé afin d’ajuster I'intensité du faisceau a nos besoins.

Mesure de l’intensité partielle et extraction de la température

Comme nous le verrons plus loin (parite III), la température des agrégats avant
la collision est a prendre en compte pour 'interpétation de nos résultats. Pour ca-
ractériser cette température, on mesure les intensités partielles des espéces produites
grace a un balayage en champ de ’aimant d’analyse de la source (figure 1.6), puis
on applique le modéle proposé par Pargellis [88| pour extraire la température de la
zone d’émission. Dans ce modéle, on suppose 1’équilibre thermodynamique entre le
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Fig. 1.6: Intensités relatives pour les différentes espéces a la source en fonction du
champ dans 'aimant d’analyse. Les chiffres du bas représentent la gamme de mesure
en nA.

solide et le gaz. En appliquant la loi de Clausius-Clapeyron, on obtient la relation :

AG

P, = e "% avec AG, = AH, —T,AS, et AH, = nAH, — B, (1.1)
ou P, est la pression de vapeur des agrégats de taille n, 7, la température de la

source, AG,, la variation d’énergie libre, A H,, I’énergie de formation, AS,, 1a variation
d’entropie et B,, leur énergie de liaison. En utilisant I’équation de Knudsen J,,
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\/IJJML (avec J, courant associé a l'espéce C; et M, sa masse) ainsi que la relation
n

AS,, — AS; = k(3.1 +0.9(n — 2)), Pargellis obtient la relation suivante :

m () = L (B - (n—1)AH) —05ln—a+31409n—2)  (12)
7)) "

ol a est un paramétre permettant de rendre compte du non-équilibre thermody-
namique pour la production de I’espéce C'~. En utilisant dans 1’équation 1.2 les
intensités issues de spectres similaires a celui de la figure 1.6, nous obtenons la tem-

pérature de la source T que ’on assimile & 1’énergie interne des agrégats par degré
de liberté. Nous avons tenté de modifier la température des agrégats en injectant

Mesures des intensités relatives des Cn'
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L @ 18kevavec He 1,9.10° | ]
i v 18 kev avec He 4,2.10°
L a=6.7 et T=0.270 eV
2 a=6.7 et T=0.290 eV 7
- C
Q L
- i
D/ L
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6 _ ]
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taille de I'agrégat (n)

Fig. 1.7: Représentation des intensités relatives en fonction de la taille des agrégats
et des ajustements des courbes trouvés pour l’estimation de la température a la source
pour différentes pressions d’hélium

de I'hélium au niveau de I'impact entre le faisceau de césium C's™ et la pastille de
graphite. Par cette méthode, on espére modifier la distribution d’états des agrégats
apreés leur formation. Les intensités relatives des différentes espéces pour différentes
pressions de gaz mesurées sur le corps de source sont représentées sur la figure
1.7. En appliquant le modéle de Pargellis avec les intensités obtenues, on obtient
deux courbes correspondant aux extrema des températures envisageables. Ainsi, on
estime la variation de température occasionnée par l'injection d’hélium & environ
kAT, ~ 0.02 eV pour un coefficient o = 6.7. L’hélium est injecté durant une phase
d’accélération a basse vitesse et les conditions de formation des espéces sont les
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Fig. 1.8: Rapport des intensités pour chaque espece en fonction de la pression du
gaz

mémes a l'interface solide/gaz du carbone. Cependant, les agrégats vont subir des
collisions avec les atomes d’hélium pendant la phase d’extraction (d’accélération).
Ceci ce traduit par une perte d’intensité que ’on peut voir sur la figure 1.8 ot sont
représentés les rapports d’'intensité pour chaque espéce en fonction de la pression
d’hélium. Nous observons sur cette figure une baisse générale des intensités pour
des pressions inférieures & 1075 torr environ. Les changements se produisant vers
2.1075 torr sont dus aux collisions dans le gaz. En effet, les plus grosses espéces vont
fragmenter et repeupler les espéces de masse plus petite, augmentant leur intensité
relative. Enfin, pour des pressions supérieures, la quantité de gaz devient trop im-
portante et 'intensités diminue & cause des collisions multiples qui vont augmenter
I’émittance du faisceau ainsi que la fragmentation des agrégats.

Pour conclure, le modéle utilisé n’est surement pas approprié a la situation posée
par l'injection de gaz. Mais l'interprétation de nos mesures dans le cadre de ce modéle
nous révéle une variation d’énergie liée a la température de l'ordre de kAT, ~ 0.02
eV pour une énergie de 'ordre de kT, ~ 0.28 eV par degré de liberté, en supposant
que la température des agrégats est la méme que celle de la source. On obtient alors,
par une répartition équiprobable sur les degrés de liberté, une energie interne de
vibration contenue dans les agrégats, donnée par la relation (1.3) pour une géométrie
linéaire :

By = kT, (30 — 6) (1.3)
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1.1. Description de la production des agrégats de carbone au Tandem

Distribution de la température

Nous allons maintenant estimer la largeur de la distribution d’énergie interne
provenant de la température. Pour cela, nous allons utiliser les travaux de Andersen
et al. [89]. Nous partons de l’expression de la température dans l’ensemble micro-
canonique afin d’obtenir la distribution de température pour un systéme en contact
avec un bain de température, c’est-a-dire la distribution dans I’ensemble canonique.

Si ’on considére le systéme a 1’équilibre avec une énergie interne F, la tempéra-
ture microcanonique 7;, est obtenue par la relation :

1 d

ou k est la constante de Boltzmann et p la densité d’état. La distribution d’énergie
dans I’ensemble canonique pour le systéme a 1’équilibre en contact avec un bain a
température 7,, est donnée par la relation :

P(€)  p(e)e=/¥Tm (1.5)

Si 'on développe cette expression autour de sa valeur la plus probable ¢, jusqu’au
terme de second ordre, on obtient une approximation gaussienne de la distribution

dont I'expression est :
1 (e=ep)?
Pyle) = e 242 1.6
9= Var (1.6)
ou o ~ TWkC,,, C,, étant la capacité calorifique dans I’ensemble microcanonique
prise égale a la dériviée de ’énergie interne par rapport a la température. En utilisant

I’expression (1.3), on obtient pour I’expression de o :
o~ kT,,v/3n—6 (1.7)

Finalement, on obtient la distribution d’énergie interne de température par une
gaussienne centrée autour 1’énergie moyenne obtenue par le modéle de Pargellis :

1 _ (e—kTs(3n—6 2
— e 2(3n—6)k2T2 (18)
kT,\/27(3n — 6)

Py(e)

ou kT, est ’énergie provenant de la température de la source.

La figure 1.9 représente les distributions obtenues avec kT, = 0.25 eV pour les
agrégats (5, C7 et Cy. Ces distributions sont & comparer avec les seuils de dissocia-
tions des agrégats. On remarque que pour le C7, la distribution dépasse légérement
le seuil de dissociation de 5.51 eV. Pour le Cy, le seuil de 6.00 eV est dépassé et se
trouve proche de la valeur la plus probable. Ces derniers vont alors avoir une énergie
interne proche du seuil de dissociation. C’est pourquoi il est difficile de produire
des faisceaux d’agrégats composés de plus de dix atomes a partire d'une source a
pulvérisation.
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P(E)

Fig. 1.9: Distributions d’énergie interne des agrégats avec kT, = 0.25 eV :
(—) 05, (——) 07 et (— . —) Cg.

1.1.3 Effet du terminal sur ’énergie interne des agrégats

Concernant les agrégats, I’épluchage peut conduire & un dépo6t d’énergie qui peut
avoir des conséquences sur nos mesures. En effet, il peut se produire des processus
multiples d’ionisation et d’excitation. Cependant, le processus d’excitation cumulé
au processus d’ionisation est peu probable et s’il a lieu, Chabot et collaborateurs
[32] ont montré qu’il conduisait & un dépot d’énergie de ordre de 10 eV. Dans ce
cas, le seuil de dissociation de 1’agrégat est atteint et 1’agrégat fragmente.

Pour le processus de double ionisation, la situation est différente. Pour une ionisa-
tion dans les couches internes, le dépot d’énergie est supérieur au seuil de dissociation
et 'agrégat fragmente. En effet, la couche interne la moins énergétique est la couche
2s et se trouve a 19.4 eV du continuum. La couche externe 2p se trouvant a 11.3 eV,
une ionisation en couche interne excite ’agrégat avec une énergie de 8.1 eV, bien
supérieure a la premiére énergie de dissociation qui est de ’ordre de 6 eV selon la
taille de I'agrégat.

Concernant 1'ionisation depuis les couches externes, les états moléculaires 2p
ont des énergies proches [90]. Ainsi, il se peut que lionisation d'un électron 2p
produise un faible apport d’énergie. En moyenne, a cause de cette dégénérescence,
le processus de double-ionisation conduit a un dépo6t d’énergie de 1 eV environ, ce
qui est inférieur au seuil de dissociation. Cette énergie va donc s’ajouter a 1’énergie
interne de 1’agrégat provenant de sa température en sortie de source.
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1.2. Le détecteur AGAT.

1.2 Le détecteur AGAT.

1.2.1 Principe de fonctionnement du détecteur AGAT

Dans la partie précédente, nous avons vu comment nous préparions les agrégats
C;t. Ces derniers arrivent a ’entrée du dispositif (figure 1.10) avec une énergie de
2 MeV/C. Un jeu de fentes horizontales et verticales réglables permet d’ajuster la
taille du faisceau a une taille de ’ordre du dixiéme de millimétre. Puis, les agrégats
entrent en collision avec le gaz issu d’un jet effusif sortant d’un capillaire situé dans
la chambre de collision. L’énergie déposée durant la collision reste faible (quelques

cible
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Fig. 1.10: schéma du dispositif expérimental

eV) devant ’énergie du projectile ce qui modifie trés peu sa vitesse. De plus, lors de la
fragmentation, 1’énergie transférée aux fragments sous forme d’énergie cinétique est
elle aussi faible devant leur énergie incidente. Cela implique que tous les fragments
sont émis vers ’avant avec une faible dispersion angulaire (de ’ordre du mrad).
Ainsi leur détection est possible par des détecteurs ayant une surface de ’ordre de
quelques dizaines de mm?. Aprés la collision, un déflecteur électrostatique (tensions
de 40 kV 4 110 kV) est utilisé afin de trier chaque fragment en fonction de son rapport
charge sur masse. Le calcul des trajectoires (voir éq. (1.15) p. 68) permet de prévoir
la position d’arrivée et la dispersion angulaire des différents types de fragments. En
positionnant des détecteurs sur ces trajectoires, il est alors possible de recouvrir tout
I’angle solide de la réaction dans le référentiel du projectile.

La vitesse d’entrainement va aussi nous permettre d’obtenir une efficacité de dé-
tection de 100% en utilisant des détecteurs semi-conducteurs au silicium. En effet, si
la vitesse du projectile est suffisemment importante devant la vitesse des électrons
du silicium, on se trouve dans le pouvoir d’arrét électronique et toute 1’énergie va
étre transmise au réseau cristallin. Leur réponse étant proportionnelle a 1’énergie
déposée, et la vitesse du projectile demeurant constante, I’énergie mesurée sera pro-
portionnelle a la masse du projectile. Pour un angle fixé, le détecteur est associé a un
rapport charge sur masse bien déterminé. Ainsi, en mesurant 1’énergie, on obtiendra
la masse du projectile et on pourra en déduire sa charge. Si l'on procéde ainsi pour
toutes les voies en coincidence, on reconstitue la charge totale de 'agrégat ce qui
permet de remonter au processus mis en jeu lors de la collision.
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Dispositif Expérimental

Analyseur Electrostatique

Chambre de Collision

Chambre de Détection
Fig. 1.11: schéma du dispositif AGAT

1.2.2 La cible

La chambre de collision est située environ un métre aprés les fentes. C’est un
cylindre de 430 mm de diamétre dont la partie supérieure supporte le mécanisme
de déplacement du jet ainsi que ’arrivée du gaz. Une pompe turbomoléculaire d’un
débit de 1000 1/s est disposée en dessous pour maintenir un vide de ’ordre de 107
mbar et un ensemble de jauges est placé sur le c6té de la chambre pour en contréler
la qualité.

Fonctionnement du jet

Le fonctionnement du jet est illustré par la figure 1.12. Le jet effusif est formé par
un capillaire de 9 x 0.5 mm relié & un réservoir. Il peut étre déplacé horizontalement
et verticalement par des vis micrométriques avec une précision de l'ordre de 10
pm. Un débitmétre massique électronique permet de réguler le débit de gaz du jet.
L’affichage est donné en sccm (standard centimétre cube par minute=cm?/minute) ce
qui équivaut a 4.42.10'7 particules par seconde, avec une précision de 0.02 scem. En
fonctionnement normal, les vannes V1, V2, V3 et V4 sont ouvertes. Toutes les autres
sont fermées. Un baratron balayant une gamme de pression de 0 & 10 Torr situé en
amont du capillaire permet de mesurer la pression du gaz. Ainsi, en connaissant la
pression dans la chambre a I'aide d’une jauge, on peut vérifier la loi Knudsen reliant
le débit a la pression amont pg et a la pression de la chambre p par la relation :

dN C

e ﬁ(m —p) (1.9)
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Fig. 1.12: schéma du systéeme d’injection du gaz.

ou C la conductance du capillaire donnée par la relation de Delafosse [91] :

o & [2mkT 1+ 2/ Lot (1.10)
6LV m |14 12% [ 1287 L7 ‘

et p = (po — p)/2, n la viscosité du gaz, d et L le diamétre et la longueur res-
pective du capillaire. Afin d’obtenir les sections efficaces absolues, il est important
de s’affranchir du bruit de fond résultant des collisions entre les agrégats et le gaz
résiduel. Afin de soustraire ces interactions, un capillaire présentant exactement les
mémes caractéristiques que le précédent est placé sur le c6té de la chambre et éloi-
gné de 'axe du faisceau. Ainsi, en se plagant dans les mémes conditions de débit,
on mesure la contribution du fond. Sa mise en marche se fait en fermant le robinet
V4 et en ouvrant les robinets V5 et V6. Typiquement, le rapport signal jet/fond est
de 'ordre de 2 a 3. Les vannes V6, V8, V9 et R (réglage du débit manuel) servent
a vidanger le systéme.

Un point important reste a déterminer. Comment positionner le jet par rapport
au faisceau ? Situé trop prés, le capillaire peut intercepter une partie du faisceau.
On effectue donc tout d’abord un profil vertical en positionnant le jet verticalement
et en mesurant I'intensité du faisceau transmis a l'aide d’un détecteur ouvert situé
dans le fond de la chambre de détection et relié a une échelle. On obtient ainsi le
profil intégré du faisceau. En considérant que le faisceau est gaussien, on obtient un
profil du type présenté sur la figure 1.13. On positionne le capillaire entre un et deux
dixiémes de millimétre au-dessus du faisceau afin d’avoir une cible homogéne. Sur la
figure 1.13, le faisceau présente une largeur verticale a mi-hauteur de deux dixiémes
de millimétre. On place le capillaire a 3.6 mm.
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Fig. 1.13: profil vertical intégré du faisceau au niveau du capillaire (— o —). (—)
profil dérivé des mesures.

Caractérisation du jet pour I'obtention des sections efficaces absolues

La mesure du profil de jet se fait avec 2 détecteurs et est indispensable pour
I’extraction des sections efficaces absolues. L’un est placé sur le faisceau incident
et 'autre sur le faisceau secondaire de fragments de C'* émis (ou tout autre voie
résultante d’une interaction avec le jet). Le déflecteur est mis en fonctionnement et
permet le tri des fragments. On mesure alors la probabilité d’interaction avec la cible
d'un processus quelconque (ici, émission de C'*) en fonction de la position relative
du jet par rapport au faisceau, ce qui nous donne son profil latéral (figure 1.14). Une
fois la mesure de profil effectuée, on place le jet au maximum d’interaction afin de
maximiser le rapport signal sur bruit.

La mesure du profil du jet étant établie, nous allons expliquer comment 'utiliser
pour le calcul du recouvrement jet-faisceau. Cette méthode a déja été démontrée par
Wohrer et al. [92]. Nous ne détaillerons donc pas tous les points ici. Nous rappelons
simplement les étapes essentielles pour les mesures des sections efficaces absolues.

La section efficace d’un processus donné s’écrit :

o= Piet = Pfona (1.11)
Bjes
avec Pje; et Pyona les mesures en jet et en fond des probabilités du processus carac-
térisé et Bj.; le recouvrement jet-faisceau [59]. On montre que Bj.; s'écrit :

o
Bjet:/// Wﬂ(x,y,z)dmdydz (1.12)
0

ot ®(z,y, z) est le flux de projectiles incidents, n(z,y, z) la densité du jet et Ny le
nombre de projectiles incidents par seconde. Aprés quelques simplifications (Wohrer
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Fig. 1.14: profil horizontal du jet ajusté par un fit gaussien

et al. [92]), il vient :
dN fy

P dt vy,

Bjs =R (1.13)
ou fy est un facteur correctif dépendant du régime d’écoulement (ici, fy = 1.22, vy,
la vitesse thermique moyenne des atomes du gaz a la température T, dN/dt le débit
d’atomes et R.,, donné par la relation suivante :

Pjet — Pfond
Rewp = —F—F—7— 1.14

avec Pjet €t Prona tirés du profil du jet p(x) de la figure 1.14 a la position z; du

jet. Les erreurs proviennent de la statistique, de la mesure de dN/dt ainsi que du
I

T—IQ

exp{— %} avec

fit donnant I'intégrale du profil (fit gaussien p(z) = pfond +

o/ 2w

I = [ p(z)dz). La valeur Pj,,q est obtenue en utilisant le capillaire sur le coté de la
chambre de collision.

Finalement, les mesures de Pjc; et Pyona ainsi que le fit du profil de jet illustré
par la figure 1.14 nous permettent d’extraire les sections efficaces absolues, en tenant

compte évidemment des conditions expérimentales du fonctionnement du jet (Cfi—];’

ainsi que fy et vy, = i’% = 1.24.10° m/s) pour I'hélium & une température de 293
K.

Nous pouvons aussi vérifier la composition du gaz résiduel grace a un spectro-
meétre de masse. Outre ’hélium, il met en évidence la présence de O, , H,O, N5 dont
les pressions relatives sont typiquement de 10%, < 1% et < 1% en fonctionnement
standard.
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1.2.3 Le déflecteur

Le déflecteur utilisé permet un réglage de I’écartement des plaques (jusqu’a 30
mm) et sa longueur est de 150 mm. Nous ne détaillerons pas I’étude des propriétés
optiques du déflecteur car celles-ci concernent essentiellement 1’étude des processus
d’excitation et d’ionisation qui ne sont pas les thémes de ce travail. Dans ma theése,
ne s’intéressant qu’au processus de capture électronique, le déflecteur est utilisé
uniquement pour dévier les fragments chargés hors de 1’axe optique du faisceau. On
peut cependant dire que pour un fragment de n constituants avec une charge q, sa
déviation par rapport a I’axe optique a une distance D du déflecteur sera :
_qVL L

(=+ D) (1.15)

yer-I- 2

T n2Ed

ou V est la différence de potentiel entre les 2 plaques, L leur longueur, d leur distance
d’écartement et E 1’énergie par atome. On voit ainsi que la déviation est propor-
tionnelle au rapport q/n des fragments. On pourra donc observer tous les fragments
émis en plagant des détecteurs qui recouvrent 1’ensemble des valeurs possibles de

q/n.

1.2.4 Positionnement des détecteurs

Les détecteurs sont placés dans la chambre de détection pour couvrir tout ’angle
solide de la réaction. A l'intérieur se trouvent deux barreaux rayonnant autour du
centre de déflection de ’analyse électrostatique et un rail au fond de la chambre. Ces
supports permettent de fixer un ou plusieurs détecteurs a des distances variables de
la cible et sur des trajectoires différentes de I’axe optique. Leurs réglages se font en
hauteur et en rotation (pour les barreaux) et en latéral (pour le rail du fond) a ’aide
de vis micrométriques, la mesure de position étant réalisée par des lectures de type
pied a coulisse.

Le barreau petit angle est situé prés de ’axe optique de la ligne. C’est sur celui-
ci que sera fixé le détecteur de fragments neutres. Son balayage couvre les angles
allant de —2° & +7° autour de ’axe optique. De plus, on peut y ajouter une fente afin
d’effectuer un scan du faisceau (horizontal ou vertical selon la fente). Le détecteur de
neutres a été placé a plusieurs distances de la cible afin d’explorer différentes fenétres
temporelles de la fragmentation qui correspondent a des temps de vol cible-détecteur
de 100 a 250 ns pour une vitesse de 2.6 u.a.

Le barreau grand angle balaye les angles allant de 7° & 16°. Son utilisation est
similaire a I’autre barreau. On y place un doigt (fil vertical de 1 & 2 mm de diamétre)
pour occulter le détecteur interceptant le faisceau incident afin de ne pas saturer
I’acquisition lors des mesures des rapports de branchement. Ce détecteur nous sert
uniquement aux mesures des sections efficaces absolues qui sont faites séparément
de celles des rapports de branchement.

Le rail du fond est composé de trois éléments paralléles. Leur espacement est
de 55 mm et 148 mm par rapport a celui du fond. L’ensemble est monté sur le rail
qui peut-étre déplacé latéralement par une molette ayant une précision de I'ordre
du centiéme de millimétre. Les détecteurs sont placés en quinconce afin de limiter
les zones mortes dues a leur support et réaliser un ensemble compact. Outre les
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detecteurs de fragments chargés, on y place aussi une fente afin d’aligner ’ensemble
des détecteurs sur la position réelle du faisceau.

L’utilisation de faisceaux fins est trés importante pour la détection. En effet, si
I’on veut collecter tout les fragments, il est important que la taille du faisceau de
fragments résultant de la taille du faisceau et de la dispersion due a la fragmentation
des agrégats soit inférieure a celle du détecteur. L’énergie transmise aux fragment est
de l'ordre de quelques électron-volts, soit une dispersion de ’ordre du milliradian.
On obtient ainsi une estimation de la taille de la zone ot vont arriver les fragments.
Pour calculer le centroide du faisceau de fragments, on utilise la relation (1.15) qui
donne la déviation d'un agrégat de taille n et de charge q soumis au champ du dé-
flecteur. Connaissant la distance entre les plaques et les détecteurs du fond, on en
déduit aisément leur position d’arrivée. Ceci nous permet d’obtenir la configuration
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Fig. 1.15: exemple d’une configuration pour un faisceau incident de Cy,. Les détec-
teurs numérotés de 1 a 7, ainst que celui portant la lettre N sont reliés a la chaine
électronique numérique. Tout les autres sont reli€s a la chaine classique.

que nous allons utiliser pour I'expérience. La figure 1.15 donne exemple d’une confi-
guration que nous avons utilisée pour un faisceau incident de Cy; et utilisable pour
des faisceau d’agrégats de taille plus petite (jusqu'au Cy").

1.3 Electronique et acquisition

Nous verrons dans la partie sur le traitement du signal comment nous utilisons
la forme des impulsions de courant issues des détecteurs silicium pour identifier les
fragments. C’est pourquoi, en plus d’'une chaine électronique classique, c’est-a-dire
de spectroscopie, les services techniques de I'TPN ont développé une électronique et
une acquisition pour permettre une numérisation des signaux.
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1.3.1 La chaine de normalisation et de réglages

Elle est utilisée dans I’expérience pour les mesures de normalisation et les mesures
de réglages (profil du jet, alignement des détecteurs avec les fentes, etc). Pour les
mesures de normalisation, nous utilisons une acquisition CAMAC avec une chaine
de mesure de type standard, c’est-a-dire un codage des charges produites par ’arrét
des agrégats dans les détecteurs. Cette chaine est illustrée sur la figure 1.16 et com-
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Fig. 1.16: Chaine de spectrométrie standard de charge intégrée dans un chdssis

CAMAC

posée de pré-amplis de charge ORTEC 142. Leur sortie est reliée & un amplificateur
ORTEC 571 ou 572 (selon le cas) afin d’envoyer les signaux vers un convertisseur
analogique numérique (CAN) Lecroy 3351 intégré dans un chassis CAMAC et co-
dant 'amplitude du signal d’entrée sur 12 bits, soit 4096 canaux.

Afin de synchroniser toute ’acquisition, la sortie temps est branchée & un ampli-
ficateur de temps ORTEC 454 ou 474 dont le signal résultant est relié & un discri-
minateur & fraction constante convertissant un signal analogique en signal logique
de type NIM. Les modules REDUV produisent une impulsion logique & durée va-
riable (éventuellement retardée) en réponse a un signal logique. Celle-ci permettra
de déclencher le codage des CAN et de fixer la durée de la fenétre de codage. Le
module CALI (coincidence a logique incorporée) gére la validation des événements.
Il déclenche 'acquisition si les critéres de sélections de 1’événement sont remplis.
Pour calibrer les voies énergie, on ajuste les gains des amplificateurs énergie en
fonction de la gamme de fonctionnement que 1’on va détecter. Les pré-amplis ont
un facteur de conversion de 20 mV /Mev, caractéristique des détecteurs silicium. A
I’aide des entrées test et d’'un générateur d’impulsion, on ajuste le gain pour avoir
une correspondance en sortie de 'ampli de 10V pour 30 Mev soit un signal de 600
mV envoyé sur ’entrée. Les 10 volts correspondent a la tension maximale que peut
coder le codeur de tension. La pulsation du faisceau (retardée du temps mis par la
particule pour arriver sur le dispositif) est raccordée sur la voie maitre de CALI. Elle
ouvre une fenétre de coincidence. Si un événement arrive dans cette fenétre sur la
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1.3.  Electronique et acquisition

voie neutre ou incidente, I’événement est validé. Pour éviter de saturer 1 ’acquisition
avec le faisceau incident (temps mort) on utilise le module ELODIE afin de diviser
le nombre d’événements de cette voie. En paralléle, les signaux sont envoyés aux
échelles pour les mesures de temps mort de I'acquisition, les mesures de normalisa-
tion ainsi que pour la visualisation des taux de comptages servant aux réglages grace
a la génération d'un ordre d’acquisition (OPA). La gestion du chassis CAMAC se
fait par un PC avec une acquisition MIPRE.

1.3.2 La chaine numérique

Nous verrons plus loin que cette chaine nous permet de numériser les signaux et
qu’avec un traitement approprié nous obtenons I’identification des événements grace
aux formes numérisées.

Les pré-amplis

EFP405

Fig. 1.17: schéma simplifié du pré-ampli de courant 1 ERA a 700 MHz de bande
passante.

Les pré-amplis utilisés ici sont des pré-amplis de courant et non de charge comme
utilisés par la chaine standard. On ne va plus mesurer uniquement la charge mais
la maniére dont elle est collectée dans le temps. Nous avons utilisé dans nos ex-
périences deux versions de pré-amplis de courant. La premiére génération avait été
initialement congue pour des sondes de phases [93|. Leur bande passante est de 300
MHz avec une impédance d’entrée de 30 Ohms. Le transistor utilisé est un transistor
a FET (Field effect transistor) ATF10135 Avantek & ’arséniure de Gallium. La se-
conde génération (figure 1.17), développée par le SEP de I'IPN pour nos expériences,
posséde une bande passante de 700 MHz et utilise un transistor bipolaire BFP405
issu des technologies des télécommunications. Il est constitué d’un semi-conducteur
Silicium-Germanium et sa fréquence de transition en courant & 0dB est de 25 GHz.
Le premier transistor est monté en base commune. L'impédance d’entrée est faible
(20 Ohms environ) pour autoriser le passage des hautes fréquences. Le signal d’en-
trée est alors appliqué a I’émetteur. La résistance en sortie convertit le courant en
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tension. Le deuxiéme transistor est monté en collecteur commun. Il sert a adapter
I'impédance de sortie du montage sur 50 Ohms. Le composant ERA est un ampli-
ficateur de tension. Deux versions existent selon le gain désiré. L'une avec un seul
ERA, et une autre avec deux ERA chainés.

Acquisition avec oscilloscope GPIB

La premiére acquisition (figure 1.18) utilisée pour lanalyse en forme utilisait
un oscilloscope Tektronix TDS 544 & 1 Giga-échantillons/s et une bande passante
de 500 MHz, codant sur 500 canaux de 8 bits de profondeur. Celui-ci était relié
a l'acquisition par son port GPIB (General Purpose Interface Bus) via un chéssis
VME. La carte TSVME409 du chéassis établit la conversion avec le port GPIB.

Salle d’expérience Salle d’acquisition

1
1
1
o : . RS2
= = 1 — — Ethemet
RI45 - — — - - H
- —= ] ! s " — — Bus 5CSI
1
1
: 1 | feran || OO '
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9 1
1
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Fig. 1.18: schéma de l’architecture de l’acquisition avec l’oscilloscope TDS 54/

Une application client/serveur a été développée en C par le service informatique
de I'IPN [94] afin de pouvoir contréler 1'oscilloscope depuis la salle d’acquisition.
L’interface client pour le graphisme est gérée sur le Sun avec les motifs X11, tandis
que la partie serveur est exécutée sur la carte MVME167 sous VxWorks. Un retour
sur un écran VGA depuis l'oscilloscope permet de suivre les modifications de ses
paramétres. Comme il ne peut y avoir deux connexions en méme temps sur le port
GPIB, les modifications de réglages ne peuvent se faire pendant ’acquisition. Ainsi,
VxWorks est occupé soit par le contréle de I'oscilloscope, soit par ’acquisition figure
1.19. L’acquisition est dirigée par Oasis, le systéme standard de I'IPN. Il contréle
le flux de donnée pour le traitement en ligne ainsi que pour le stockage sur bande
magnétique DLT. Il définit les appareils et leurs adresses que ce soit par le chéssis
CAMAC ou par le chassis VME. Une communication avec VxWorks permet de
configurer les appareils reliés au VME ou bien de recevoir les données qui en sont
issues. Une partie du programme est réservée a 1'utilisateur et peut étre écrite en C,
C++ ou fortran. On y définit les spectres & visualiser ainsi que les calculs a faire
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Client TDS544

Conversion

consigne/ GPIB

Serveur TDS544
MVME167

VaWorlks

Communic ation

GPIB/TSVME

Fig. 1.19: organigramme de ’acquisition avec ’oscilloscope TDS 5/4

pour 'affichage géré par Cvisu. Les spectres peuvent étre a 1 ou 2 dimensions et
un nombre important d’outils graphiques sous Cvisu, notamment pour la gestion
de contours, permet d’en faire un premier traitement en ligne pour avoir le suivi de
I’expérience en temps réel. Le probléme de ce dispositif est la limitation de flux de
données par le port GPIB & 1Mo/s et le nombre de voies que ’on peut numériser
en coincidence qui reste faible. Ainsi, le taux d’acquisition ne dépasse pas les 10
événements par seconde pour une voie. C’est pourquoi, dés que la faisabilité de la
méthode d’identification a été montrée [95], nous avons acquis un systéme de mesure
numérique plus puissant qu’un simple oscilloscope.

Acquisition avec numériseur Acqiris 8 voies

Afin d’améliorer les capacités de l'acquisition pour numériser les signaux sur
toutes les voies, nous avons utilisé un numériseur Acqiris, qui permet de coder 8
voies en méme temps avec des taux d’acquisition nettement supérieurs a un oscil-
loscope relié par GPIB (figure 13). Ce systéme fonctionne au format PCI, format
standard pour des PC classiques. Il est composé d’un chassis CC108 comportant 8
slots compacts PCI et de 4 cartes numériseur 8 bits au format cPCI 6U de 2 voies
chacune. Une carte 1C200 occupe le slot 0 pour relier le chassis au port PCI du PC
et assurer un taux de transfert pouvant aller jusqu’a 100 Mb/s. Chaque voie est
numérisée a 2 Giga-échantillons par seconde avec une bande passante de 500 Mhz.
Les 8 voies sont reliées par un Asbus (Auto-Synchronization-Bus) externe & 1 GHz
pour la distribution et la synchronisation du trigger commun aux 4 cartes. Ainsi, en
utilisant 8 voies simultanées, il est possible d’atteindre des taux d’acquisition allant
jusqu’a quelques milliers d’événements par seconde, avec un codage de 2000 points
toutes les 500 ps avec un codage d’amplitude de 8 bits pour chaque voie qui est la li-
mite imposée par les interruptions de bus et I’envoi des données. Le PC bi-processeur

(deux Pentium IV & 1,2GHz, 512 Mo RAM) est relié au réseau TCP/IP du tandem
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Fig. 1.20: acquisition avec numériseur acqiris 8 voies compact PCI

et gére toute l'acquisition. Il est alors possible de contréler I'acquisition par un PC
client depuis la salle de physique de I'accélérateur. Un traitement aprés l'expérience
est aussi possible depuis un terminal X par le réseau global IPN.

Pré-amplis
Amplis tchelles
courarnt temps | J
I 1
ORTEC —
474 [ CFD o
| —
1 | in out

1 T
[Dc240] [Dc24o] [Deadn | [DC240 |

| ‘ | Trigger

_— externe
Acqiris
entrées 1MQ

Fig. 1.21: logique de décision pour la numérisation

L’inconvénient de la solution Acqiris est de proposer un trigger commun aux huit
voies qui oblige a fixer la voie qui fera le déclenchement. Pour remédier & ce probléme,
on utilise le déclenchement externe (figure 1.21). On sépare les signaux en deux en
entrée du numériseur, que 1’on positionne sur 1 MOhm pour accorder les impédances,
afin d’envoyer 'un des deux sur un ampli temps ORTEC 474. Le signal résultant est
raccordé a un discriminateur a seuil (noté CFD). Le signal ainsi obtenu est utilisé
comme signal logique afin d’avoir un comptage sur des échelles d'une part, et un
"OU" logique entre les huit voies d’autre part. Ce dernier est envoyé sur le trigger

74



1.3.  Electronique et acquisition

externe du numériseur. Ainsi, on arrive a déclencher la numérisation sur toutes les
voies. On pourra ainsi mesurer les différences de temps d’arrivée des fragments entre
les voies pour I'étude de ’excitation et de l'ionisation que nous n’aborderons pas
dans ce travail.

» Vérification état (Corba)

i » Flux de données(TCP ou mémoire)

N

Traitement CP \

o &

Driver PCI
Acqins

» Création des processus
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Couche bas niveau
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Fig. 1.22: organigramme de ’acquisition NARVAL

Bien que le constructeur fournisse des programmes plug and play pour la gestion
du module, I'utilisation d’un programme d’acquisition développé a I'TPN sous Linux
est nécessaire pour obtenir de meilleures performances et gérer I’écriture sur bande.
Ce logiciel forme le cceur de l'acquisition et est appelé NARVAL pour Nouvelle
Acquisition Réel-time Version 0.1 Avec Linuz [96]. Sa vocation est de remplacer le
systéme d’acquisition OASIS de 'ITPN. Narval se base sur le principe que le gain
de puissance peut se faire en répartissant les processus sur plusieurs machines. Ce
systéme utilise les technologies orientées objets en utilisant le bus logiciel CORBA
pour la partie bas niveau, et des langages objets tels que Ada95 ou C++ pour
la partie haut niveau. Trois éléments doivent étre présents avant le lancement de
Narval :

— Le superviseur : donne 1’état du systéme d’acquisition

— La base donnée Mysql : garde une trace des configurations et des processus

PID.
— Un Root-lanceur : lance ou supprime les processus acteur (un par machine).

Narval est le cceur de 'acquisition (figure 1.22). Il tient le réle de chef d’orchestre
et gére l'interaction de l'utilisateur avec I’ensemble (start, stop, modifications des
paramétres des instruments etc...). Lorsqu’on lance le programme, il charge le fi-
chier de configuration choisi et écrit la configuration dans la base de donnée. Puis il
demande au root-lanceur de créer les processus acteurs a partir de la configuration
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présente dans la base, qui vont renvoyer leur numéro identification PID correspon-
dant & la base Mysql. Enfin, un prestart vérifie le bon fonctionnement entre les
différents acteurs pour ensuite lancer ’acquisition en indiquant au superviseur son
état. Ce dernier permet la modification les options du bandeau de commande pour
I'utilisateur. Dans le cas d’une expérience avec différents instruments, il faut un
root-lanceur par machine, celles-ci pouvant étre des chassis VME, VXI, des PC ou
autres. Il peut alors y avoir un ou plusieurs producteurs reliés par un concentrateur,
I’ensemble communicant par le protocole TCP /IP. Le producteur assure une gestion
en temps réel du flux de données. Les calculs pour la visualisation sont effectués par
le programme Utrait géré par Cvisu. Il peut étre écrit en C, C++, Ada95 ou fortran.

1.4 Montage pour des temps d’observation courts
(= 50 ns)

La fragmentation pouvant différer avec le temps de vol entre la collision et la

détection (voir 2.3), nous avons construit le dispositif illustré par la figure 1.23 afin

de réduire le temps d’observation. Pour des agrégats ayant une vitesse de 2.6 u.a.,
cela correspond a une fenétre d’observation de 55 ns environ.

i
i
_ Axe optique ,,H

R e e e i = PRV AR R T PR
|

304,5 mm

—— 105,0mm —

cellule déflecteur

Alimentation PA

V pelarisntion

Fig. 1.23: Schéma du montage

Le déflecteur électrostatique, constitué de deux plaques longues de 60 mm et
espacées de 16 mm, établit une différence de potentiel allant jusqu’a 25 kVolts en-
viron. Le champ de 15,6 kV.cm ™! ainsi créé est suffisant pour dévier les particules
chargées de 1’axe optique. La cellule gazeuse ainsi que le détecteur sont positionnés
sur ’axe du faisceau. Quatre brides forment les passages pour le gaz, la polarisation
des plaques, la polarisation du détecteur ainsi que 1’alimentation du pré-ampli, le
signal du détecteur et enfin le pompage de 1’ensemble.

Le déflecteur, la cellule et ’ensemble détecteur/pré-ampli sont fixés sur leur bride
respective (fig. 1.24). On aligne le tout sur I’axe optique grace a un collimateur en
entrée de dispositif. La précision du positionnement se fait au dixiéme de millimétre,
ce qui est suffisant pour les dimensions du dispositif.
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Fig. 1.2/: Le détecteur sur son pré-ampli, la cellule gazeuse et le déflecteur montés
sur leur bride(de gauche & droite)
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Fig. 1.25: schéma de la cellule gazeuse

La cellule gazeuse (figure 1.25) est composée d’un cylindre de 29 mm de hauteur
et 25 mm de diamétre bouché a ses extrémités. Puis deux tubes de 25 mm de
longueur et de 4 mm de diamétre ont été ajoutés sur les cotés pour permettre le
passage du faisceau dans la cellule. La distance entre ’entrée de la cellule et la sortie
est de 60 mm. Le volume total est d’environ 14.7 cm3. La cellule est fixée & sa bride
par un systéme d’écrous qui permet son alignement sur ’axe optique au moment
du montage. Des tuyaux d’arrivée de gaz y sont reliés pour faire les mesures en
tenant compte du fond résiduel (une entrée fond, une entrée cellule). Le débit est
maintenu constant par un robinet manuel. Une jauge dans le systéme de gaz permet
de vérifier que la pression ne varie pas pendant la mesure afin d’avoir toujours la
méme épaisseur de cible.

Le gaz utilisé dans la cellule est de I’'hélium. La pression a l'intérieur de la cellule
est réglée de maniére & avoir une probabilité d’interaction de ’ordre de 5% pour la
production de fragments neutres.
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Chapitre 2

Identification des partitions de
fragmentation par analyse en forme
des signaux

Pour étudier la désexcitation de l'agrégat, il est nécessaire de résoudre sans am-
biguité 1’état de fragmentation dans lequel il est détecté. Les empilements de la
voie neutre (capture) ne sont pas accessibles par une chaine classique de mesure de
charge. Ils ne peuvent pas étre triés suivant leur rapport charge sur masse et 1’énergie
mesurée est la méme pour un agrégat neutre entier ou fragmenté. Par exemple, si
on étudie le Cyf, aprés capture, nous aurons dans I’axe du faisceau incident toutes
les combinaisons possibles de la fragmentation du C', soit 7 possibilités. L’énergie
mesurée pour le C5 ou un état fragmenté comme la voie C3 + C nous donne le méme
résultat. 1l est donc important de pouvoir différencier ces états de fragmentation.
Pour se faire, nous avons mis au point une méthode d’identification qui n’a jamais
été utilisée auparavant. L’utilisation de pré-ampli de courant va nous donner accés a
la maniére dont les charges sont créées dans le détecteur. Par analyse de la forme des
signaux de courant, on parviendra a identifier I’état de fragmentation de ’agrégat.

Nous aborderons dans un premier temps la description des détecteurs silicium
ainsi que les différentes technologies de fabrication. Celles-ci ont une grande impor-
tance sur la formation des signaux. Nous verrons ensuite, & 1’aide d’un modéle simple
de collection de charge (Seibt, 1973 [97]), comment le signal de courant est formé. Ce
dernier point mettra en évidence I'effet plasma caractéristique de la taille des agré-
gats. Nous détaillerons enfin les propriétés des signaux qui permettent, a 1’aide des
outils du traitement du signal, d’extraire 'information sur 1’état de fragmentation
dans lequel 'agrégat est détecté.

2.1 Rappel sur le fonctionnement des détecteurs Si-
licium

Les détecteurs Silicium sont des détecteurs qui, outre leur efficacité (100%), per-
mettent de mesurer ’énergie des particules incidentes. En effet, quand un ion pénétre
dans la matiére, il crée un nuage de charge le long de son parcours. Dans le semi-
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conducteur, ce nombre de charges créées (@) est égal & 1’énergie cinétique (Ec) de
la particule divisée par le quantum de charge (¢ = 3.6 eV dans le Silicium). La
dynamique de la collection de ces charges est une observable (courant produit i(t))
devenue accessible avec les moyens modernes de mesure (électronique et numéri-
sation). Cette dynamique de collection de charges est une signature du type de la
particule détectée. C’est sur ce principe (la mesure du courant) que nous avons pu
extraire 'information sur la fragmentation dans nos expériences tout en conservant
la mesure de I’énergie déposée dans le détecteur :

E.=-mv" = Qe= e/i(t)dt (2.1)

Nous commencerons par exposer le principe de fonctionnement des détecteurs Sili-
cium, puis nous présenterons les effets agrégat que nous avons mis en évidence.

2.1.1 Le semi-conducteur

Un semi-conducteur est un réseau cristallin dont les bandes de conduction (BC)
et de valence (BV) sont séparées par une bande interdite tout comme les isolants. La
largeur de cette bande est appelée le gap et a une valeur de 1 & 2 eV alors que dans
le cas des isolant, cette bande est plus large (de 'orde de 5 eV'). Le gap est de 1.1
eV pour le silicium et de 0.66 €V pour le germanium. Dans le cas d’un conducteur
(métal), les bandes de conduction et de valence se chevauchent. Formellement, & 0°K,

Fig. 2.1: schéma de la création de paire €lectron-trou

les électrons se trouvent dans la bande de valence et le matériau est alors isolant.
En réalité, & cause de la température, mais aussi des impuretés, quelques électrons
sont présents dans la bande de conduction et par image de la charge, quelques trous
sont créés dans la bande de valence. Ceci est représenté sur la figure 2.1. Ce sont ces
proportions de porteurs de charges libres et mobiles qui vont déterminer la résistivité
réelle du matériau. Cependant, & 1’équilibre, les concentrations d’électrons (notée
n.), dans la bande de valence, et de trous (notée n,), dans la bande de conduction,
sont égales :
Ne = Ny = Ny

ou n; est la concentration de porteurs définis comme intrinséques.

On peut substituer des atomes de silicium dans le réseau cristallin par des atomes
qui seront donneurs ou accepteurs de trous ou d’électrons. Ainsi, les atomes pentava-
lents (colonne V) comme le phosphore (P), Iarsenic (As) ou encore de ’antimoine
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(Sb) vont apporter un excés d’électrons. On dit alors que le semi-conducteur est
de type N (donneur d’électrons). Au contraire, les atomes trivalents (colonne IIT)
comme le bore (B), le gallium (Ga) ou 'aluminium (Al), vont apporter un excés de
trous. Le semi-conducteur ainsi dopé est dit de type P (accepteur d’électrons).

2.1.2 Rappel sur la jonction P-N

Pour créer un champ électrique collectant les porteurs de charge, on établit un
contact entre un semi-conducteur de type N et un autre de type P. On forme ainsi
une jonction dite P-N donnant naissance & un champ électrique a 1’interface des
deux matériaux (voir figure 2.2).

trou \ / électron

S Seoloes &
©,0,;, 06| ©:_o0 &

99/9@3&&@

10n accepteur i ion donneur

X

ECp

e Ev

Fig. 2.2: schéma de la formation de la jonction P-N

En effet, la différence de concentration des électrons et des trous dans chaque par-
tie de la jonction provoque une migration des charges. Des électrons de la bande de
conduction se déplacent de la partie N vers la partie P et les trous de la partie P vers
la partie N. Les semi-conducteurs étant initialement neutres vont se charger créant
ainsi un champ électrique au niveau de la jonction formant une zone de déplétion
dépourvue de porteurs de charge mobiles. Cette zone s’étend sur quelques micro-
meétres. Si des paires électron-trou sont créées dans la zone déplétée, les porteurs de
charges sont soumis a 1’action du champ électrique dans la jonction, migrant de part
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et d’autre vers les contacts électriques de collection. Cependant, ici, la zone déplétée
est trés mince. Si une particule a une profondeur de pénétration plus importante que
cette zone, les paires électron-trou seront créées hors de la jonction. Elle ne seront
pas soumises au champ électrique et les processus de recombinaison vont empécher
la collection de ces charges. Pour étendre la zone déplétée, on polarise la jonction
en inverse. Le type N est relié & un potentiel positif, et le type P & la masse.
Ce potentiel va s’ajouter au potentiel de diffusion de la jonction et étendre la zone
de déplétion en repoussant les trous et les électrons vers les bords extérieurs des
semi-conducteurs. Ainsi, toute 1’énergie cinétique d’une particule pourra étre trans-
mise au milieu dans la zone déplétée. La charge mesurée sera alors proportionnelle
a D’énergie incidente de la particule.

En pratique, il existe 3 principales technologies de jonctions qui sont :

— Les détecteurs passivés et implantés : on utilise un support de silicium dopé
N par du phosphore. La passivation se fait par une oxydation de fagon & for-
mer une couche de Si0; sur toute la surface du substrat pour protéger les
surfaces. On utilise ensuite un masque pour irradier au rayonnement UV par
photolithogravure afin de supprimer le SiO; des fenétres qui vont servir de
surface de détection. Puis on implante du bore par implantation ionique sur la
face avant afin de former le type PT. le méme procédé est utilisé pour la face
arriére ou I’on implante du phosphore ou de I’arsenic pour former une zone de
type NT. La stabilisation de I'implantation se fait par recuit de I’ensemble. La
jonction entre les 2 types se fait par simple différence de concentration entre
les différents dopants.

— Les barriéres de surface : ceci représente tout une gamme de détecteurs fonc-
tionnant sur le principe de la théorie de Shottky. Une jonction Pt N est formée
par un contact de surface entre un métal et un semi-conducteur de type N.
L’ajout du métal sur un substrat de silicium dopé N va induire une courbure
des niveaux de Fermi (élévation) sur la surface de contact. Il forme des niveaux
accepteurs sur une faible épaisseur, inversant le type du semi-conducteur qui
devient de type P en surface. On a alors un profil de champ beaucoup plus
asymétrique et abrupte, augmentant ’efficacité de collection, accentué par une
polarisation inverse.

— Les détecteurs de type PIN (float zone) : ce sont des détecteurs au silicium
compensés au lithium (1960). Le substrat de départ est un silicium dopé P
(bore) sur lequel on va déposer un substrat de lithium par évaporation sous
vide qui va diffuser. On obtient alors une jonction NP que l'on va polariser
en inverse a une température de l'ordre de 120°C pour faire migrer le lithium,
se neutralisant avec le bore du silicium. La face avant est la zone P et la
face arriére la zone N, qui contient une réserve de lithium (reste du dépot de
départ).

2.1.3 Création de charges

Lorsqu’une particule d’énergie cinétique E pénétre dans le détecteur, elle interagit
avec le silicium. Elle est ralentie par des chocs successifs avec les atomes du milieu
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qui vont alors la récupérer sous plusieurs formes selon la théorie de Schokley [98].
Tout d’abord, si un atome recoit une énergie supérieure ou égale & celle du gap (E,),
il céde un électron (ou plus) par ionisation. Celui-ci est alors émis avec une énergie
cinétique qui correspond a !’énergie transmise par la particule diminuée de celle
du gap. Les électrons ainsi émis peuvent avoir suffisamment d’énergie pour ioniser
a leur tour les atomes voisins. Si ce n’est pas le cas, 'énergie de ’électron est perdue
(E¢). Dans le cas ot un atome ne regoit pas suffisamment d’énergie pour étre jonisé,
il est excité. Il la transmet alors au réseau sous forme d’énergie de vibration dont
le quantum est appelé le phonon (E,.) (théorie de Raman). Ainsi, si 'on considére
tous ces processus de maniére statistique, il est nécessaire pour produire une paire
électron-trou de fournir 1'énergie € qui s’exprime alors [99] :

e=E,+rE, + Ey (2.2)

ou E, est approximativement égale a 1’énergie d’ionisation, r est le nombre moyen de
phonons produits & 1'énergie F, selon la théorie de Raman, et Ey I’énergie cinétique
dissipée insuffisante pour produire une ionisation. C’est pourquoi, dans le cas du
silicium qui a un gap de 1.1 eV, il est nécessaire de fournir 3.6 eV en moyenne afin
d’obtenir une paire électron-trou.

Il existe de plus l'effet inverse a la création de paires électron-trou. Ce phéno-
meéne est appelé la recombinaison. Ceci se produit lorsqu’un électron de la bande de
conduction est capté par un trou de la bande de valence en émettant un photon.
Le processus de recombinaison est du a la présence de défauts et d’'impuretés dans
le réseau cristallin. En effet, la présence de ces éléments induit des niveaux d’éner-
gie dans la bande interdite (théorie de Shockley, Read et Hall [98]) provoquant le
piégeage des porteurs de charge (figure 2.3). Si les temps de recombinaison et de gé-

¥h = Lo o e
w__  __ ¥ T

avant apres avant apres avant apres avant apres

Fig. 2.3: Recombinaison et génération induites par les défauts. Fc, Fd et Ev sont
respectivement les niveaur d’énergie de conduction, induit par le défaut et de valence.

nération sont inférieurs au temps de collection des charges, la réponse du détecteur
en est dégradée. Dans le cas d'un simple semi-conducteur utilisé sans polarisation,
des porteurs de charge sont présents dans tout le réseau et le taux de recombinaison
est trop important pour observer des signaux.
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2.1.4 Collection des charges

Le signal mesuré par les contacts électriques se forme dés qu’il y a déplacement
d’une charge dans la jonction. Ainsi, si une charge ¢q se déplace d’une distance Az
entre deux électrodes espacées d’une distance fixe D, la différence de charge pergue
par les électrodes est donnée par la relation (Ramo, 1939 [100], Cavalleri, 1963 [101]) :

Az
Agq=q— 2.3
¢=497 (2.3)
Le courant mesuré sera alors donné par :
Az v
, = =q—= 2.4
=405 =9, (2.4)

En utilisant la mobilité des porteurs de charges p et le champ électrostatique E, on
a v = uFE et 'intensité mesurée est donnée par :

. E
L=k (2.5)

Cependant, ces expressions sont valables pour le cas idéal ot 'on mesure le courant
directement aprés le détecteur. Cela ne tient pas compte de la réponse du pré-ampli
et de l'effet plasma a l'intérieur du détecteur. Ce dernier est toujours au centre
des débats actuellement. Une des premiéres modélisations de ce phénoméne a été
faite par Seibt et al. [97]. Dans ce modéle, on tient compte de la densité de charges
d’espace créée le long du parcours de la particule selon une géométrie cylindrique.
On a alors une diffusion radiale des charges, ce qui modifie la densité de charges au
centre de la colonne au cours du temps, donnée par la relation :

ne(t)

ol n; est le nombre initial de charges par unité de longueur et D, le coefficient de
diffusion ambipolaire. Ainsi, en considérant une tranche du cylindre d’épaisseur dz
et de surface A, la quantité de charge associée est donnée par :

~ ArDt

(2.6)

qAny
47Dt

dQ = da (2.7)

Le courant par unité de surface j(t) extrait par le haut de la colonne est obtenu par
la relation :
dQ

— =J(t)A 2.8
o =10 (2.8)
On obtient donc en remplagant d@) dans (2.7) par son expression (2.8) :
. qni
t)dt = 2.
i)t = o de (2.9)

En définissant le temps plasma T;comme le temps nécessaire pour que toutes les
charges soient exposées au champ électrique et en utilisant les équations (2.8) et
(2.9) on obtient :

Tpl
Qo = /qnldx = 47rDa/ tj(t)dt (2.10)
0
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ou @ est la charge totale créée par la particule incidente. En prenant en considéra-
tion la profondeur de pénétration du champ dans le plasma et des effets transverses,
et en utilisant 1’équations (2.6), Seibt obtient pour j(t) '’expression suivante :

812D, 2F3
j(p) = S Pl 1T,

qni A
ou F est le champ électrostatique, ¢, est la permittivité du vide et € celle du matériau.
On injecte j(t) dans I’équation (2.10), et le temps plasma s’écrit alors :

1 3Q0qn1A %
To=—= 2.12
nTF <327['3M(660)2D2 (2.12)

(2.11)

En introduisant la perte d’énergie de la particule dE/dz = gn; Pexpression (2.12)

devient : )
1 (QudE/dz\?
- | — 2.1
Ty F(,u(eeo)zDg (2.13)

Il est important de noter dans I’expression (2.13) que le temps plasma est direc-
tement relié au champ régnant dans la jonction. C’est pour cette raison que nous
avons utilisé des tensions de polarisation des détecteurs faibles en regard de leur
tension de fonctionnement nominale, ce qui augmente le temps de collection des
charges. Ce qu’il faut retenir pour ce qui va concerner 'impact des agrégats, c’est
que le temps plasma, dans ce modéle, est dépendant de la densité de charge déposée.

112

Il va dépendre aussi de la qualité du silicium utilisé et de sa capacité a collecter
les charges créées. Ainsi, il est nécessaire d’utiliser un silicium présentant une bonne
homogénéité de sa résistivité et de son réseau cristallin. Nous avons testé [95] trois
types de silicium différents avec une technologie de type barriére de surface :

— Silicium classique : C’est un silicium de type N dont le dopage est fait avec du
phosphore ou de I’arsenic dans un four. Du fait de son procédé de fabrication,
son homogénéité de dopant et de résistivité n’est pas trés précise.

— Silicium NTD (Neutron Thermal Diffusion) : Il est obtenu en réacteur nucléaire
en irradiant un silicium dopé au phosphore (type N) par des neutrons. Le
silicium a naturellemt une composition isotopique de 97% de 2857 et de 3% de
295i. Ce dernier va capter un neutron pour former du 3°S7 qui va se désintégrer
vers le 3! P en émettant un $~. On obtient ainsi un Silicium dopé N dont les
fluctuations de résistivité et de concentration de dopants n’excédent par 5%.

— Silicium épitaxie : Partant d’un silicium dopé N* (fortement dopé), on fait
croitre sur sa surface des cristaux de silicium sur une épaisseur de 1’ordre de
50 um qui vont former une couche dopée N. Celle-ci présente une résistivité
trés homogeéne et va recevoir le dépét d’or pour former la jonction. La présence
d’une couche N de faible résistivité (1€2) accolée a la couche épitaxiée de forte
résistivité (10k€2) permet d’obtenir un gradient de résistivité régulier.

Suites aux études antérieures des détecteurs disponibles pour nos expériences sur
les agrégats [95], nous avons déterminé qu'une barriére de surface fabriquée a partir
de silicium épitaxié (fabrication ITME) présentait les meilleures performances pour
nos applications.
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2.2 Détection des agrégats C, (n=1,...,10) avec les
détecteurs silicium

Lorsque un agrégat pénétre dans le détecteur, il laisse un nuage de charges le
long de sa trajectoire. Pour un agrégat C,,, il y a fragmentation totale (nC') en entrée
du détecteur. La dispersion angulaire entre les atomes est de 1'ordre de la dizaine
de nanomeétre pour une profondeur de pénétration de l'ordre de 2.5 micrométres
(voir [102] et calcul SRIM [103]) pour 2 Mev/c. Le nuage de charges créé autour
de la trajectoire de chaque atome est considéré en premiére approximation comme
un cylindre ayant un rayon de l’ordre du micrométre [97]. Ainsi, étant donnée la
dispersion des trajectoires, on a un recouvrement des nuages. Pour des agrégats
incidents fragmentés, la distance séparant les fragments en entrée du détecteur est
de l'ordre du millimétre. La superposition des nuages de charges n’aura donc pas
lieu.

2.2.1 Signaux de courant mesurés issus d’agrégats C,

Nous avons trié les signaux correspondant a des agrégats non-fragmentés afin
d’en faire la moyenne. Nous avons représenté les signaux moyens obtenus pour les
agrégats de méme vitesse (2 Mev/C) C, Cy, Cy et Cg sur la figure 2.4. L’intégrale
des signaux nous donne ’énergie (voir eq. (2.1)). Comme les projectiles ont tous
la méme vitesse, cette énergie doit étre proportionnelle & la masse. Sur la figure
2.5, on remarque que 1’énergie n’est pas tout a fait proportionnelle pour les masses
supérieures & 6. Ceci est di & un défaut de collection de charge. En effet, la densité
du nuage de charges créées est telle que le temps de collection devient plus long,
ce que l’on peut voir sur les signaux de la figure 2.4. Les charges ont le temps de
se recombiner & cause des défauts du réseau cristallin (voir paragraphe 2.1.3). le
déficit de collection de charge peut atteindre ici prés de 7% pour le Cyy ce qui est
en accord avec de précédentes mesures [104]. Pour mettre en évidence la forme des
signaux, on normalise les signaux par leur intégrale respective. Sur la figure 2.6, on
voit un déplacement temporel (retardement) du maximum du signal se traduisant
par une forme trés différente lorsque la masse augmente.

On définit le temps de monté du signal comme différence de temps entre les
moments ou le signal atteint 10% et 90% de son amplitude maximale sur le front
montant. Notons que le pré-ampli contribuant faiblement au temps de monté (infé-
rieur & 1.5 ns). En le mesurant pour les agrégats C,,, nous obtenons la figure 2.7.
Il apparait clairement une dépendance du temps de monté en fonction de n qui suit
approximativement une loi en n'/4.

Afin de comprendre 1’origine de ce phénomeéne, on se base sur un modéle simple
d’atomes indépendants. On considére ’agrégat de taille n comme un ensemble de n
atomes de carbone indépendants ayant le méme parcours dans le détecteur. Cette
hypothése semble étre une approximation correcte en regard des mesures en perte
d’energie effectuées [105] ainsi que la dispersion moyenne des atomes dans le détec-
teur qui est de 'ordre de quelques nanométres pour une profondeur de pénétration
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courant (unité arbitraire)

temps (ns)

Fig. 2.4: signauz moyens mesurés pour les agrégats Cy—(1,2.4:6)
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Fig. 2.7: temps de monté des signaux mesurés pour le cas d’agrégats C,, en fonction
n; courbe solide : T,, = 4.n*/*

de 2.5 pm [102]. Le nuage de charges créé autour de chaque atome étant considéré
comme un cylindre ayant un rayon de ’ordre du micrométre, on peut négliger la dis-
persion des fragments devant les dimensions du nuage. Comme le pouvoir d’arrét du
C;F est pris égale & n fois le pouvoir d’arrét du carbone ( (‘Cll—f) c, =N (ill_f)c utilisé
dans [106] et mesurée dans [105] et [107]), la profondeur de pénétration de 1’agrégat
est indépendante de sa taille n. Le temps de transit (temps pour qu’'une charge créée
soit collectée) est donc indépendant de n. La densité d’énergie volumique déposée
dans le détecteur augmente alors avec n car de plus en plus d’énergie est déposée
dans le méme volume.

Mais le temps plasma est fortement dépendant de la densité volumique de charges
créées dans le détecteur (eq. 2.12). Celle-ci étant proportionnelle & la densité volu-
mique d’énergie déposée va augmenter avec n. En utilisant 1’équation (2.13), on
trouve que le temps plasma doit augmenter avec n, comme nous l’avons observé
expérimentalement. En appliquant ces considérations ainsi que I’équation (2.1) a
I’équation (2.13), on obtient la relation suivante :

dFE
Ty = <7L2 -

1/3 s
>~ n* 2.14
=) = 214

Il en résulte que le temps plasma devrait suivre une loi en n%/3, ce qui est beaucoup

plus important que la loi en n'/* obtenue expérimentalement. Le modéle utilisé est
donc trop simple pour interpréter quantitativement nos résultats. La différence pro-
vient surtout de la géométrie utilisée. En effet, le modéle proposé par Seibt suppose
que le parcours de la particule dans le détecteur est bien plus grand que le diamétre
du nuage de charges. Or, dans notre cas, cette approximation est trop forte (par-
cours de 2.5 um pour C & 2 Mev dans Si, SRIM [103]). Il serait donc préférable
de modéliser le phénoméne en supposant une géométrie sphérique ou conique pour
le nuage de charges (comme cela a été fait dans [108]), et un volume augmentant
avec n, ce qui diminuerait la densité de charge créée. Ceci se rapprocherait beaucoup
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plus de notre cas. Des modéles sur ce sujet ont déja été développés ([108], [109] ou
[110]) ou sont en cours de développement (thése H. Hamrita en court @ I'IPN) pour
prédire la forme des signaux selon la particule incidente.

2.2.2 Signaux de courant mesurés issus d’agrégats totalement
fragmentés nC

De la méme maniére que précédemment, nous avons extrait les signaux issus
d’impacts d’agrégats totalement fragmentés représentés sur la figure 2.8, et norma-
lisés par leur nombre de constituants (fig. 2.9). Contrairement au cas d’agrégats
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Fig. 2.8: signauz de courant moyens pour les agrégats nC (n={1; 2; }; 6 })

intacts C'F

mn?

les signaux normalisés ont exactement la méme forme. Ceci montre que
lorsque des ions pénétrent dans le détecteur en méme temps mais & des positions
différentes, le signal de courant résultant est tout simplement la somme des signaux
individuels. On entend par méme temps, un temps relativement court (de I'ordre de
la dizaine de ps) par rapport au temps de collection des charges (temps de monté de
quelques ns). En effet, le temps de vol entre la chambre de collision et le détecteur
distant d’'un métre est typiquement de l'ordre de la centaine de ns. Si on considére
une différence d’énergie de 'ordre de 10 eV entre les fragments (due & la fragmen-
tation), cela correspond a une différence de temps d’arrivée inférieure a 300 ps, et
a une dispersion angulaire de ’ordre du mrad, soit une séparation sur le détecteur
de l'ordre du millimétre. La distance entre les fragments est supérieure au rayon du
nuage du charges créé par les fragments qui est de ’ordre du pum pour chacun et il
n’y a donc pas recouvrement des nuages.

89



Chapitre 2. Identification des partitions de fragmentation par analyse
en forme des signaux

200

—cC
—-2C
— 4C

0 — - 6C

=

[¢]

S

=

o

S

@ 100 +

‘Q

=

o

>

N—r'

=

c

©

b

>

o

o

0 N
: - :
0 20 40 60 80

temps (ns)

Fig. 2.9: signauz de courant moyens pour les agrégats nC' (n={1; 2; 4; 6 }) nor-
malisés par l’intégrale

2.2.3 Empilements d’agrégats : algébre des signaux.

Dans le cas ou un agrégat fragmente, le signal obtenu résulte de I'’empilement
des fragments dans le détecteur. Pour illustrer ce cas, nous allons considérer le cas
d’un agrégat Cy qui arrive fragmenté sous forme de C5 + C. En utilisant les mémes
considérations que dans le cas d’agrégats totalement fragmentés, les fragments ar-
rivent en “méme temps” mais a des positions différentes. Nous avons vu que le signal
issu d’un agrégat non-fragmenté posséde une forme propre. Dans le cas d'un agrégat
totalement fragmenté, le signal résultant est la somme des signaux individuels du
carbone. En appliquant ce principe au cas présent, on en déduit que le signal ré-
sultant de ’empilement des agrégats C3 et C est la somme des signaux individuels.
En sommant les signaux obtenus pour le C et le C, on obtient la figure 2.10. On
constate que le signal issu de ’empilement des agrégats C3 et C (trait continu fin)
correspond parfaitement au signal simulé (en pointillé) obtenu en faisant la somme
des signaux individuels issus du C3 et du C. On compare de la méme fagon sur la
figure 2.11 les signaux des empilements Cy + C5 et Cy + C' + C' qui sont les 2 autres
voies possibles de fragmentation du Cy. On constate que 1'accord est parfait entre
les signaux issus des empilements et ceux formés a partir de la somme des signaux
des agrégats non-fragmentés. Ceci nous améne a l’analyse suivante : lorsqu’'un em-
pilement d’agrégats pénétre dans le détecteur, les fragments ne sont pas corrélés
dans l’espace. Il n’y a donc pas recouvrement des nuages de charges. La différence
de temps d’arrivée étant négligeable, la collection des charges se fait simultanément.
On obtient ainsi la charge totale en sommant les charges créées dans le détecteur
par chaque fragment. Le signal de courant qui s’établit dés la mise en mouvement
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Fig. 2.10: comparaison du signal issu d’un empilement de C3 + C' et de la somme
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des charges sous l'action du champ de la jonction, est alors donné par :

1@:%: %ezym (2.15)

i

ou n est le nombre de fragments et ¢ le numéro du fragment.

Comme chaque agrégat entier est associé a une forme de signal qui lui est propre
(voir 2.2.1), un signal issu d'un empilement de fragments se décompose sur la base
des signaux issus d’agrégats entiers. Soit S;(t) le signal d’un agrégat entier possédant
i atomes de carbone. Soit Si(t) le signal issus d'un empilement d’agrégats dans le
détecteur dont la somme des masses des fragments est égale & n. Alors, Si(t) se
décompose sur la base des signaux de la maniére suivante :

n

Sit) =) a:Si(t) (2.16)

=1

avec ZZL:l ta; = n et a; le nombre de fragments de masse i. Comme les S; sont
uniques, la décomposition 1’est aussi. Ainsi, il est possible d’associer & un signal issu
d’un empilement d’agrégats, une combinaison unique de couples (a;, S;(t)).

Finalement, les signaux d’agrégats entiers S; constituent une base dont la com-
position forme une algébre linéaire. Cette propriété fondamentale de 1'effet agrégat
n’avait jamais été mise en évidence. C’est cette particularité que nous avons utilisée
pour l'identification de 1’état de fragmentation d’un ensemble de fragments neutres.

2.3 Outils d’analyse des signaux

Afin d’exploiter au mieux les spécificités des effets agrégats dans le détecteur, il
est important de relever les caractéristiques principales des signaux a 1’aide des outils
habituels de traitement du signal. Nous allons d’abord faire une analyse fréquentielle
en appliquant la transformée de Fourier & nos signaux. Ceci nous permettra d’obtenir
les composantes fréquentielles caractéristiques afin de leur appliquer un filtre adapté.
Puis nous verrons comment nous avons effectué des représentations en forme des
signaux afin d’obtenir les résultats sur la fragmentation des agrégats pour la capture
électronique.

2.3.1 Représentation fréquentielle des signaux
Généralités sur la transformée de Fourier

L’analyse fréquentielle se fait a 'aide de la transformée de Fourier. En effet, cette
opération permet de représenter un signal temporel dans 1’espace des fréquences et
réciproquement. L’expression de la transformée de Fourier appliquée & une fonction
continue f(t) est donnée par la relation :

—+oo

F(f(t) = f(v) = ft)em mtdt (2.17)

— 00
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2.83. Qutils d’analyse des signaux

ou v est la fréquence.
Réciproquement, & partir d’un signal fréquentiel, on obtient sa représentation tem-
porelle en appliquant la transformée de Fourier inverse :

“+oo
FHfW) = f(t) = (v)et ™ dy (2.18)
Il est important de rappeler les propriétés de cette transformation qui vont nous
intéresser (valable pour la transformée de Fourier inverse). Tout d’abord, la trans-
formée de Fourier est une application linéaire. Si S(t) = aS;(t) + bSa(t) alors on
écrit facilement :

F(S(t) = /_ - (aSy(t) + bSs(t)) e 2™ dt = aSy + bS, (2.19)

&)

On appelle alors |F(S(t))|? la densité spectrale du signal.
On pourra étre amené a calculer la transformée de Fourier du produit de convo-
lution de 2 fonctions. Soient f et g deux fonctions continues. Alors on a :

Fiog = [ ][ - e e a (2.20)
Y AT / " gl — z)e ey (2.21)

en posant u=t-x on obtient :

+o0 +oo
Flfog = /_ f(a:)/; g(u)e™ 2™ ) dydy (2.22)

oo oo

+oo ) +oo )
= f(;v)e_Z’””dw/ g(u)e ™" dy (2.23)
= f0)iw) (2:24)
En appliquant la transformée de Fourier inverse, on démontre la réciproque :
FHF(fog) = foyg (2.25)
- FHer @ (2.26)
= F(f3) (2.27)

ainsi, comme la transformée de Fourier posséde les mémes propriétés que sa réci-
proque, en utilisant les équations (2.24) et (2.27) on déduit la propriété suivante :

F(feg) = F(f)F(9) (2.28)
F(fg) = F(f)®F(g) (2.29)

Cette derniére propriété est fondamentale pour I’étude du filtrage. En effet, appliquer
un filtre & un signal revient & multiplier le signal fréquentiel par la fonction de
filtrage. Ceci est équivalent & faire le produit de convolution du signal temporel
avec la transformée de Fourier inverse de la fonction de filtrage.
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Dans ce travail, nous utilisons des signaux numériques. Il nous faut donc utiliser
une transformée de Fourier discréte. Soit S; un signal numérique échantillonné sur
n points. Sa transformée de Fourier Y} est alors donnée par la relation :

n—1
]_ ik
Y, =— S.e “Mw 2.30
B= J'E:O: i€ ( )

Si S; est un signal réel, alors Y}, sera complexe. Ainsi, pour obtenir le spectre fré-
quentiel, on utilisera le module de Y}, qui est une représentation classique de la
transformée de Fourier. On montrerait facilement que le spectre obtenu est alors
symétrique par rapport & f./2, ou f. est la fréquence d’échantillonnage. Ainsi, seuls
les n/2 premiers points du spectre sont nécessaires et le pas en fréquence est de f./n,
ce qui correspond & 1 MHz dans notre cas (signaux de 2000 points échantillonnés

a 2GHz).

Caractérisation fréquentielle des signaux

Nous avons appliqué la transformée & nos signaux dans différents cas :
— lorsqu’il n'y avait pas de signal (signal de bruit).
— pour les signaux nC.
— pour les signaux C,,.
Pour chacun des cas, nous avons fait la moyenne des densités spectrales des signaux

afin de comparer les caractérisatiques dominantes.

oLe bruit
Sur la figure 2.12 est représentée la densité spectrale moyenne d’un signal de bruit.

1e+7 T T

le+6 +

le+5 A

densité spectrale (|S(V)[?)

le+4 \\HH\H}HH\H\\}H\H\H\}\H\H\H}\\H\HH}H\HH\\}\HH\H\}\H\H\H}\\H\HH}H\HH\\
100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

fréquense (MHz)

Fig. 2.12: transformée de Fourier moyenne des signauzx de bruit pour les fréquences
comprises entre IMHz et 1GHz (f./2). Les fréquences inférieures @ 1 MHz ne sont
pas accessibles.

94



2.83. Qutils d’analyse des signaux

On observe sur ce spectre trois composantes principales qui proviennent de diffé-
rentes sources. Tout d’abord, une partie provient du bruit thermique du détecteur et
des composants électroniques. Dans ce cas, il peut étre traité comme une impulsion
et on voit alors la réponse impulsionelle de la chaine (ici autour de 100 M Hz). Ce
bruit est aléatoire et généré sur de larges bandes de fréquences. On observe ensuite
quelques pics (& 230, 260, 500 et 880 M Hz) qui correspondent au bruit ambiant
du systéme. Il peut étre généré par les composants électroniques a 1’intérieur du
numériseur ou avoir d’autres origines que nous n’avons pu déterminer. Enfin, on ob-
serve deux fréquences de coupure qui interviennent & 500 et 700 M H z environ. Elles
correspondent aux bandes passantes du numériseur (500 M H z) et du pré-ampli (700
M H?z). Nous verrons par la suite ci-aprés que le bruit apparaissant au dessus de 200
M H z est présent sur tous les signaux.

oSignaux fréquentiels des nC
Nous avons représenté sur la figure 2.13 les spectres en fréquence des signaux des
agrégats nC. Sur cette figure, le spectre fréquentiel se décompose en 2 parties. Au-

le+8

4C

le+7 +

le+6 +

le+5 +

densité spectrale (|S(v)|?)

1e+4 HHHH\}HHH H}HH\HH}\HH\H\}\H\H\H}\HHHH}H\HHH}\HHHH}\HHHH}HH\HH
100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000

fréquense (MHz)

Fig. 2.13: densités spectrales moyennes des signaux de C, 2C, 4C et 6C. Au-dessus
de 170 M Hz environ (trait vertical pointillé), on a le méme spectre de fréquence
caractéristique du bruit (fig. 2.12).

dessus de 170 M Hz, on observe le spectre de bruit commun & tous les signaux.
En-dessous de cette fréquence, on a la densité spectrale caractéristique de nos si-
gnaux. Nous avons vu que les signaux temporels issus d’agrégats nC avaient la méme
forme (cf. 2.2.2, p. 89). Cela se traduit par un temps de monté indépendant de la
taille n. Ainsi, dans le cas idéal, le temps de monté ¢,, est relié & la bande passante
B du signal (B = [0;v,.]) par la relation t,, = %. Il est donc tout a fait normal
d’avoir les mémes caractéristiques fréquentielles, c’est-a-dire de voir la bande pas-
sante des signaux s’arréter a la fréquence de coupure de 170 M Hz environ (soit un
temps de monté de l'ordre de 3 ns). On observe bien sur la figure 2.13 la fréquence
de coupure commune a tous les signaux que nous avons matérialisée par un trait
vertical pointillé.
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oSignauz fréquentiels des C,,
Les spectres en fréquence des signaux de C,, sont représentés sur la figure 2.14. Afin
de mieux analyser la partie propre aux signaux, on ne représente le spectre que
pour les fréquences inférieures a 500 MHz puisque les composantes & plus hautes
fréquences sont caractéristiques du bruit mis en évidence sur la figure 2.12. Nous

le+8

le+7 €

le+6 +

le+5 +

densité spectrale (|S(V)|?)

letd At b e e
100 200 300 400 500

fréquense (MHz)

Fig. 2.14: densités spectrales moyennes des signaux de Cy, C3, Cy et Cs. la bande
passante caractéristique est restreinte par rapport aur nC.

observons que le spectre devient de plus en plus piqué lorsque la masse augmente.
Ceci est compréhensible si I'on regarde la forme des signaux temporels (cf. 2.2.1 p.
86). On a vu que la forme des signaux de C,, était totalement dépendante de la
taille n de ’agrégat. Le temps de monté s’allonge & mesure que le nombre de consti-
tuant augmente. Or, un allongement dans le domaine temporel correspond a une
diminution de la bande passante dans le domaine fréquentiel. 11 est donc naturel
que la densité spectrale devienne plus piquée pour les basses fréquences lorsque n
augmente.

On arrive & la conclusion suivante : la bande de fréquence caractéristique des
signaux est fixée par les signaux des agrégats totalement fragmentés. Quel que soit
I’état de fragmentation des agrégats, les temps de monté des signaux seront toujours
supérieurs ou égaux aux temps de monté des nC'. Ainsi, les fréquences caractéris-
tiques seront toujours inférieures ou égales a celles des signaux issus de nC'.

2.3.2 Notions de bases sur les filtres

Nous allons tout d’abord commencer par présenter quelques notions élémentaires
et nécessaires sur les filtres avant de poursuivre sur I'identification des signaux.
Un filtre linéaire est une application R qui transforme linéairement un signal x(t)

en y(t).
Ainsi, si z4(?) it y1(t) et zo(t) it ya(t), alors Azy(t) + Bza(t) EiY Ay1(t) + Bya(t).
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Comme nous avons défini une algébre des signaux linéaire (cf. 2.2.3 p. 90), il est
naturel d’utiliser ce type de filtre pour conserver ses propriétés aprés filtrage.

Un filtre est caractérisé par sa réponse impulsionnelle. Elle est définie comme
étant la réponse du filtre & une impulsion de Dirac et est notée R(t). La réponse
y(t) du filtre & un signal continu x(t) est donnée par convolution :

y(t) = /_ N R(t — uw)z(u)du = z(t) ® R(t) (2.31)

oo

Le gain du filtre est donné par la transformée de Fourier de sa réponse impulsion-
nelle :

G(v) = F(R(t)) (2.32)

Ainsi, en utilisant les propriétés établies sur la transformée de Fourier (cf. 2.3.1 p.
92), 'opération de filtrage d’un signal temporel s’écrit dans ’espace fréquentiel :

I(v) = G(r)2(v) (2.33)

Filtrer un signal temporel est donc équivalent & multiplier sa transformée de Fourier
par le gain du filtre.

Il existe beaucoup de filtres caractérisés par leur réponse impulsionnelle. Le plus
simple est le lissage, qui consiste & faire une moyenne glissante du signal sur IV
points. Pour un signal y(¢;) échantilloné sur N points, il s’exprime de la maniére
suivante dans 1’espace temporel :

1 [Ng/2]
Y'(ty,) = N, > Y(ter) (2.34)
i=[—Ny¢/2]

ou Ny est impair et représente le nombre de points utilisés pour la moyenne. ; est
le temps associé au canal k du signal. En introduisant la fonction rectangle définie
par :

{ 1 pour |tg] < oy
TectTNf (ty) = T2
0 pour |t;] > =2
il vient naturellement :
Y'(ty) = iY ® rectTNf (2.35)

Ny

On démontre facilement que ce filtre est linéaire.

La transformée de Fourier de la fonction rectangle est bien connue. Si ’on note
v, = % la fréquence :

sin(mp Ty, )

f(rectTNf J(vr) =T, = Tn,sinc(viTy,)

LeZMA P

En appliquant la tranformée de fourrier a 1’équation (2.35) et en utilisant 1’équation
(2.28) il vient :
V(n) = sinc(viTn; ) F(Y) () (2.36)
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Le signal filtré présente alors des péles dés que v, = ==, ot m € N*. Ainsi, la
wa Y Y
largeur en fréquence du premier lobe est donnée pour v, = TL soit k = ,_,T—“ = Nl
N Ny ¥

On voit que la précision de la fréquence de coupure est fixée par le nombre de points
d’échantillonnage N utilisés. Dans notre cas, N est égale & 2000 points. On aura
par exemple pour Ny = 7 un fréquence de coupure au canal 286 et pour Ny =9 au
canal 222. On améliore cette précision en augmentant le nombre de points du signal,
c’est & dire en faisant une interpolation. Ceci peut se faire a 1’aide du théoréme de
I’échantillonnage.

Le théoréme de 1’échantillonnage (Shannon—Nyquist) est fondamental en numé-
risation des signaux. Il permet & partir d'un signal numérique & N échantillons de
reconstruire le signal analogique correspondant par interpolation (ou spline).

Soit z(t) le signal analogique considéré et Z(v) sa transformée de Fourier. Z(v)

est nul en dehors de lintervalle [-B,+B]. Si on connait les échantillons z(2), k

entier allant de 0 a N, alors il est possible de reconstituer le signal analogique x(t) :

k _sin [27rB (t — %)]

z(t) = ;w(ﬁ) 2mB (t— L) =z ® sinc (2.37)

La conséquence importante de ce théoréme concerne la fréquence d’échantillon-
nage f.. Si f. < 2B, alors il y a sous-échantillonnage. On a alors un recouvrement de
spectre (repliement spectral ou aliasing) qui empéchera une interprétation cohérente
des résultats car le signal sous-échantillonné apparaitra comme ayant une fréquence
inférieure a la réalité.

Prenons maintenant le cas d’un signal S(¢;) de N points échantillonnés a la
fréquence f,. Soit S (i) la transformée de S(ty).

1 sio< |y <L

Soit recty, = { 0 sinon

On ne change pas Senle multipliant par la fonction rectangle. On obtient alors :
S'(n) = S(w)recty, jo(1) (2.38)
En utilisant la relation 2.28 il vient :
S'(tr) = S(tr) ® sinc(ty f.) (2.39)
On note :

dt' le nouveau pas de codage souhaité
dt 1'ancien pas de codage (tk = kdt = k/ fe)
Ct le facteur de dilatation correspondant : Cy = %
N'"= NCj le nombre d’échantillons pour le nouveau signal
= C%dt = kdt' le temps au canal k pour le nouveau signal
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Il s’en suit que la valeur du signal dilaté au canal k est :

J<N

ZS ).sine(f.(t; — t})) (2.40)

On retrouve le théoréme de I’échantillonnage de Shannon—Nyquist. On en déduit que
pour augmenter artificiellement le pas d’échantillonnage d’'un facteur Cy, il est pos-
sible d’utiliser soit le produit de convolution du signal par le sinus cardinal dans ’es-
pace temporel, soit la multiplication du signal fréquentiel par la fonction rectangle.
Dans ce dernier cas, on rajoute des composantes nulles aux hautes fréquences pour
atteindre le nombre de points souhaités soit :

A

S'(v) = S(wy).recty, (1) (2.41)

ou &’ (k) est défini pour N’ points. Ceci est possible si la plus haute fréquence obser-
vée est inférieure & f./2. Dans le cas contraire, il nous manque 'information pour
reproduire correctement les hautes fréquences et on considérera ces composantes
nulles alors qu’elles ne le seront pas.

2.3.3 Application d’un filtre linéaire aux signaux d’agrégats

Nous avons appliqué le filtre par lissage ainsi que l'interpolation (spline) aux
signaux numérisés. Nous présenterons uniquement les effets sur un signal extrait des

P
données.
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(a) spectre signal filtré : produit du si- (b) Le signal filtré est le produit du signal
gnal brut par le sinus cardinal correspon- brut spliné par le sinus cardinal corres-
dant Ny =7 pondant & Cf = 5 et Ny = 31. Le si-

nus cardinal correspondant & la figure
2.15(a) est aussi représenté.

Fig. 2.15: Comparaison du signal brut et filtré pour différents filtres dans [’espace
des fréquences.

Sur la représentation fréquentielle de la figure 2.15(a), on voit Veffet du lissage
N; = 7) sur les signaux sans spline. La densité spectrale du bruit est diminuée d’un
f g P P
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dans l'espace temporel correspondant correspondant au cas de la figure 2.15(b)

a la figure 2.15(a)

Fig. 2.16: effets du filtre et du spline sur les signauz.

facteur 10 & 1000 selon la composante alors que celle du signal n’est pratiquement
pas modifiée. Ceci se traduit sur le signal temporel de la figure 2.16(a) par une
diminution importante des fluctuations du signal tout en conservant quasiment toute
I’amplitude. Il est important de noter que les fréquences caractéristiques du signal
sont bien inférieures & f./2. Ainsi, respectant la condition de Shannon, nous pouvons
utiliser le théoréme de I’échantillonnage pour interpoler nos signaux (spline).

Pour les signaux splinés de la figure 2.15(b) (C; = 5) nous avons représenté la
densité spectrale allant jusqu’a 1 GHz puisque les composantes de fréquences su-
périeures sont nulles. Le nombre de points utilisés pour le filtrage correspondant au
cas sans spline est de 35 (Ny = 7Cy). On voit l'effet du nombre total de points. En
effet, dans le cas sans spline, le nombre de points utilisés peut étre de 5, 7 ou 9 ce
qui correspond respectivement a des largeurs en fréquences pour le premier lobe de
400, 286 et 222 MHz. Dans le cas ot le spline est utilisé (fig. 2.15(b)) le nombre de
points utilisés pour balayer la méme gamme en fréquence (222 & 400 MHz) est de
25, 27, 29, 31, 33, 35, ..., 45 ce qui correspond a des fréquences respectives de 400,
370, 345, 322, 303, 286, ..., 222 MHz. L’intérét du spline est donc flagrant. Il permet
d’affiner la fréquence de coupure du filtre (fig. 2.15(b), décalage du premier lob de
44 MHz). Le résultat sur le signal temporel (fig. 2.16(b)) est perceptible. Le bruit est
diminué de la méme proportion que dans le cas sans spline mais ’amplitude du si-
gnal est légérement plus grande. Le rapport signal a bruit en est 1égérement amélioré.

Le spline est aussi trés utile pour tous les traitements qui vont étre faits ensuite.
Puisque 'on augmente artificiellement la fréquence d’échantillonnage, il est possible
d’améliorer la précision afin d’utiliser 1’algébre des signaux pour les agrégats. En
effet, pour que la composition des signaux soit la meilleure possible, il est nécessaire
de caler la base des signaux au méme canal. Le spline améliore cette précision puisque
pour un spline de 5 on a un pas de codage de 100 ps au lieu de 500 ps sans spline.
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2.4 Identification de la forme des signaux

2.4.1 Résolution de la fragmentation au ler ordre.

Une méthode pratique pour reconnaitre la forme des signaux est une représenta-
tion a deux dimensions de tous les événements. Celle-ci consiste & calculer I'intégrale
du signal ainsi que son amplitude maximale pour chaque événement et d’incrémen-
ter un spectre bidimensionel (fig. 2.18). D’aprés I’équation (2.1), l'intégrale du si-
gnal nous donne 1’énergie. Or, & intégrale égale, si I’on considére le signal comme
un triangle, ’étalement temporel provoqué par l'effet plasma se traduira par un al-
longement de la base du triangle. Pour conserver 'intégrale (énergie), il est donc
nécessaire de diminuer la hauteur (amplitude maximale).

Ainsi, pour comparer un événement C,, et nC, comme |’énergie doit étre la méme
et que le signal de C), est plus étendu dans le temps a cause du temps plasma, on
peut alors en déduire que les signaux de C,, auront une amplitude minimale et que
les signaux de nC auront une amplitude maximale. C’est ce que 1’'on observe pour
les signaux représenté sur la figure 2.17. Les autres voies de fragmentation étant des

600 T

— - 4C
—c,

courant (unité arbitraire)

60 80
temps (ns)

Fig. 2.17: différence de forme entre les signauxr de Cy et de 4C' traités pour une
représentation a 2 dimensions énergie-amplitude.

combinaisons des Cy<, (voir équation 2.16), on en déduit que les amplitudes des
signaux de courant résultants seront comprises entre ces deux extrémes. La figure
2.18 présente un spectre & deux dimensions (énergie-amplitude) pour un faisceau
incident d’agrégats C,.

Sur la figure 2.19, correspondant a la projection de la figure 2.18 sur ’axe des
énergies, on identifie sans ambiguité les différentes masses des fragments issus de
I’agrégat incident. Quant a l’identification de I’état de fragmentation avec I’ampli-
tude, il se fait sans difficulté sur la figure 2.18 pour les masses inférieures ou égales

a .
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Fig. 2.18: représentation de l’amplitude mazimale du signal en fonction de l’inté-
grale pour un faisceau incident de Cfy a 20 MeV.
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Fig. 2.19: projection de la figure 2.18 sur l'axe des énergies
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Pour le Cs, il existe 7 partitions de fragmentation [111]. On a donc 7 possibilités
de signaux (Cs, C4+C, C3+Cs, C3+2C, 2C5+C, C2+3C, 5C') qui correspondent aux
sept taches que 'on observe pour la masse 5. En se basant sur ’exemple précédent
du C3 et du 3C, les agrégats non fragmentés correspondent aux taches les plus basses
de la figure 2.18 et les agrégats totalement dissociés correspondent aux plus hautes.
Les taches intermédiaires sont donc les différentes combinaisons de fragmentation
existantes. Pour le Cj, cette représentation n’est pas suffisante car on attend onze
partitions de fragmentation et 'on ne compte que neuf taches. Si cette méthode ne
permet pas de résoudre toutes les partitions de fragmentation, elle est cependant
facile & mettre en ceuvre et a été utilisée pour visualiser nos signaux en ligne durant
les expériences.

2.4.2 Etude des moments d’ordre 1, 2 et 3 des signaux

On remarquerait en observant les signaux que ceux-ci ont des largeurs tres dif-
férentes les unes des autres (fig. ?7). Une méthode classique pour rendre compte de
ce fait est le calcul des moments des signaux. Dans ce paragraphe, on considére un
signal numérisé quelconque S(ty).

Moment d’ordre 1 : le temps moyen

Le moment d’ordre 1, représente le temps caractéristique du signal. Il s’exprime
par la relation suivante :
M, =<t>= 2 teS () (2.42)
Zk S (tl»)
Ainsi, pour un signal symétrique proche d’une forme triangulaire, il correspond & la
position du maximum d’amplitude du signal. C’est ce que 'on vérifie en comparant
la position du canal du maximum et le moment d’ordre 1 qui ont une corrélation
linéaire. Cette grandeur n’apporte rien a la résolution de la fragmentation, mais est
nécessaire pour le calcul des moments d’ordre supérieur.

Moment d’ordre 2 : la largeur du signal électronique

Le moment d’ordre 2 représente la largeur du signal électronique autour du temps
moyen obtenue par le moment d’ordre 1. Il s’exprime & 1’aide de la formule suivante :

doilte— <t >)*S(th)
Zk S(tk)

Nous avons représenté sur la figure 2.20 les moments d’ordre 2 en fonction de la
masse de l'agrégat pour les (), ainsi que les nC. On observe une invariance avec la
masse pour 1’état dissocié qui correspond bien a la forme des signaux observés. Pour
I’état non fragmenté, on observe une dépendence linéaire avec la taille de ’agrégat.
Ceci rend compte de 1’étalement temporel du signal pour les agrégats entiers.

M2:

(2.43)
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2.4. Identification de la forme des signaux

La figure 2.21 représente le méme ensemble de donnée que la figure 2.18 dans
I’espace amplitude-moment d’ordre 2. On voit que les agrégats de méme énergie se
positionnent sur une ligne parabolique. Les moments d’ordre 2 pour les nC' sont les
taches situées a gauche. On remarquera qu’ils ne sont pas alignés contrairement au
cas de la figure 2.20. Ceci est da a 'intervalle de calcul du moment d’ordre 2 qui est
pris inférieur & la largeur du signal de ’événement afin de minimiser le bruit. Pour
ce qui est de la résolution de la fragmentation, on constate une faible amélioration
de la résolution comparée a la représentation énergie-amplitude.

Moment d’ordre 3 : asymétrie du signal

Le moment d’ordre 3 représente ’asymétrie du signal c’est-a-dire le poids du
signal avant ou aprés le temps caractéristique. Son expression est la suivante :

Y=<t >)3S (tr)
Mo = =S S

En représentant 'amplitude en fonction du moment d’ordre 3 pour les événements

(2.44)

de la masse 6 sur la figure 2.22a, on observe une amélioration importante de la réso-
lution de la fragmentation. Pour identifier les taches, on va se servir de 1’algébre de
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Fig. 2.22: a) (@ gauche) représentation des signaur @ 2 dimensions. En abscisse
sont représentés les moments d’ordre 3 et en ordonnée l’amplitude maximale en
unités arbitraires. b) (a droite) représentation obtenue avec les signauz des partitions
composés a partir de la base des C,.

composition des signaux pour les agrégats (équation (2.16)) et des signaux de base
S, (agrégats entiers) extraits dans la représentation énergie-amplitude (fig. 2.18).
Ayant ainsi obtenu les signaux pour toutes les partitions possibles, on calcule I’am-
plitude maximale ainsi que le moment d’ordre 3 de chacune. La figure 2.23 présente
les signaux obtenus par composition pour les onze partitions du Cg & partir desquels
ont été calculées les amplitudes et les moments représentés sur la figure 2.22-b. Les
valeurs trouvées sont alors les valeurs attendues et en comparant avec la figure 2.22-
a, on parvient a identifier les onze taches. On obtient, par les mémes méthodes, les
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Fig. 2.24: a) (¢ gauche) représentation de l’amplitude en fonction du moment
d’ordre 3 pour tout les signaux de la masse 8. b) (a droite) représentation prédite
pour les signaur obtenus avec la base des signaux de C,

figures 2.24-a et b, qui correspondent aux partitions du Cs. On distingue sur la figure
2.24-a les 22 taches correspondant aux partitions du Cg. Celle-ci sont identifiables
a l’aide de la figure 2.24-b. Les numéros correspondent au rang de la partition. La
correspondance entre le rang et la partition se fait avec le tableau 2.1. Pour les par-
titions 15 et 16 (C3/Cy/3C et C3/5C), on distingue trés bien les taches. Cependant,
elles ne sont pas résolues & la base. Il y a un léger recouvrement (observé pour
d’autres partitions) qui nous empéche d’extraire le nombre d’événements associés
a ces partitions de fragmentation.

L’espace amplitude-moment d’ordre 3 nous permet tout de méme d’extraire le
nombre de partitions présentes. Il apporte plus d’information relative aux signaux
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2.4. Identification de la forme des signaux

Rang‘ Partition H Rang| Partition

1 Cs 12 | C,/4C

2 C:/C 13 | 2C5/Cs
3 Cs/Cs 14 | 205/2C
4 Cs/2C 15 | Cs/2C,/C
5 Cs/Cs 16 | C3/Co/3C
6 | Cs/Cy)C | 17T | C3/5C

7 Cs/3C 18 AC,

8 20, 19 | 3C,/2C
9 | Cy/Cs)C || 20 | 2Cy/4C
10 | Cy20, || 21 | Cy/6C
11 | Cy/Coj2C || 22 8C

Tab. 2.1: correspondance entre le rang et les partitions.

que les espaces utilisés précédemment et permet un traitement rapide des événe-
ments.

2.4.3 Comparaison de forme : 2.

Si certains paramétres pertinents permettent une bonne résolution des différentes
voies de fragmentation, ils ne sont que des simplifications de I'information contenue
dans tout le signal. Ainsi, le meilleur moyen de résoudre les différentes classes de
signaux est de considérer leur forme dans leur intégralité. Pour se faire on utilise la
méthode des moindres carrés.

Cette méthode est basée sur la comparaison d’un signal quelconque a un gabarit
donné. Ainsi, supposons que 1’on dispose de deux signaux idéaux (gabarits notés G;)
correspondant chacun & une voie de fragmentation et que 1'on ait a déterminer
a quelle voie appartient un événement donné (S). Alors, on compare le signal S(t},)
aux gabarits G;(t;) en calculant le x* normalisé & la largeur de la porte d’observation

[tkl ) tkz] :

= 3 (5(8) — Gultr))” (2.45)

On obtient ainsi une valeur de x? associée & chaque gabarit G;. Le signal sera alors
attribué a la voie ayant le x? minimum. En pratique, on utilise un paramétre dt
permettant de déplacer le signal devant le gabarit. En effet, les calages des signaux
dans la fenétre d’acquisition peuvent varier selon le déclenchement du numériseur
(fig. 1.21). La figure 2.25 illustre évolution du x? en fonction du paramétre de calage
dt donné dans la relation :

k=k-

2(t) = e > (S(tk — dt) — Gi(tr))? (2.46)

2 2 , o . . PR
On remarque que la vallée en y“ présente un minimum local unique. La précision
sur le temps de calage est remarquable. Ainsi, si 'on connait la forme du signal, il
serait possible d’obtenir des informations temporelles sur les temps d’arrivée entre
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Fig. 2.25: comparaison d’un événement avec son gabarit associ€ (signal spliné a

5ps).
différentes voies de détection de maniére trés précise.

Concrétement, pour former les gabarits des partitions de fragmentation d’une
masse, on utilise en premier la représentation énergie-amplitude afin d’en extraire
tous les événements issus des C,. On fait alors la moyenne des signaux pour chaque
C,, afin d’obtenir les signaux de la base pour la composition (eq. (2.16)). Une fois
la composition effectuée, on procéde & la comparaison par la méthode du x? pour
chaque événement de la masse considérée avec les gabarits qui y sont associés. Le
vecteur des y? obtenu pour chaque événement est alors stocké dans la base de données
du logiciel de dépouillement DP2 (IPN). Ensuite, pour attribuer les événements aux
gabarits, on utilise une représentation dans le plan des x? des deux formes que 1’'on
veut identifier. En reprenant le cas du Cg de la figure 2.24, on peut ainsi résoudre
a la base les voies 15 et 16 comme le montre la figure 2.26.

Sur les axes des abscisses sont reportées les valeurs de x? obtenues par compa-
raison avec le gabarit de la voie 15, et sur les axes des ordonnées celles obtenues
avec celui de la voie 16. Sur la figure de droite sont représentées les valeurs de x>
obtenues en comparant les gabarits entre eux. Ainsi, sur la figure de gauche, la tache
proche de 1’axe des abscisses correspond aux événements attribués a la voie 16, et
celle proche de I’axe des ordonnées aux événements attribués a la voie 15. On notera
que les valeurs moyennes des x? sur les gabarits ne sont pas nulles. Ceci provient
du bruit du signal. En effet, si 'on calcule le x? d’un enregistrement sans signal par
rapport & un fond plat, on doit s’attendre & obtenir la méme dispersion en 2,
a condition que le gabarit du signal soit correct. Ceci est illustré sur la figure 2.27.
On remarquera sur cette figure, que I'identité de la distribution des x? pour le signal
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et pour les enregistrements sans signal signe le bon accord entre le gabarit utilisé et
la réalité. Cependant on observe un léger décalage entre les deux distributions qui
provient certainement d’un bruit sur la forme des signaux.

Sur la figure 2.26, outres les voies 15 et 16 aux petites valeurs de x?2, on observe
d’autres taches correspondant a d’autres voies. La largeur de ces taches devient de
plus en plus grande & mesure que le x? augmente. Ceci se comprend facilement si
I’on décompose un signal comme la somme de son gabarit GG; avec le bruit B :

S(ty) = Gi(ts) + B(ty) (2.47)

On exprime alors le x? de la maniére suivante (au coefficient —1-— prés) :
[

X; = Y (Gity) + B(ty) — Gj(1))?

X, = Z (Gilty) — G,(tr))* + Z B*(t) + 2 Z B(ty) (Gi(tr) — G;(tx))2.48)

Ainsi, dans le cas ou le signal correspond au gabarit étudié (i=j), on obtient :
X* =Y B’(k) (2.49)
k

Si au contraire, le signal ne correspond pas au gabarit étudié, on obtient :

X =i+ ) Bk +2) Bt (Gi(ts) — G4(t)) (2.50)

ol X;Z,j est le x? entre les gabarits i et j (fig. 2.26 droite). On voit trés bien dans
I’équation (2.50) que le troisiéme terme est responsable de la dispersion pour les
grandes valeurs de x2 que 'on observe sur la figure 2.26 & gauche. En comparant
les figures 2.26 et 2.24 entre-elles, on observe que la résolution de la méthode en x>
est meilleure que celle avec les moments d’ordre 3.

Les résultats expérimentaux des rapports de branchement consécutifs a la cap-
ture électronique ont été obtenus en utilisant cette méthode. Concrétement, comme
nous ’avons déja expliqué, nous avons commencé par extraire les signaux de base
avec la représentation énergie amplitude. Nous avons ensuite généré les gabarits par
composition de la base (eq. (2.16)). Puis nous avons créé une base de donnée sous
le logiciel DP2 contenant les vecteurs de x? associés & chaque événement. Enfin,
nous avons extrait les événements en définissant des contours dans les plans les plus
pertinents. Parfois, il s’est avéré que la composition des gabarits n’était pas assez
précise pour identifier tous les événements. Nous avons alors affiné les gabarits de
fagon itérative en faisant la moyenne des événements identifiés.

Il est important de noter que la méthode est dépendante du rapport signal

a bruit. Nous avons utilisé un faisceau d’agrégats & 4 Mev/C (au lieu de 2 Mev/C)
de maniére & augmenter le signal par rapport au bruit qui reste le méme. Ainsi,
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Fig. 2.28: projection de l'amplitude des signauz pour du Cs a 2 et / Mev/C. Le
spectre & 4 Meuv/C' est normalisé par l’écart entre le C3 et le 3C a 2 Mev/C

en effectuant la projection en amplitude de la représentation énergie-amplitude des
éveénements issus de la fragmentation du C3, on obtient la figure 2.28. On s’apergoit
sur la figure 2.28 que la résolution en amplitude des signaux est améliorée d’un fac-
teur deux. Il devient intéressant de travailler & des énergies plus importantes afin
d’augmenter 'efficacité de l'analyse en forme des signaux. Il serait alors possible
d’analyser les voies de fragmentation pour des agrégats de masse supérieure.
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2.5 conclusion

Nous avons montré que la forme du signal de courant issu d’un détecteur silicium
épitaxié était caractéristique de la partition de fragmentation détectée due a I'effet
plasma et a la composition linéaire des courants. Une bonne représentation des
signaux permettant une visualisation en ligne est la représentation bidimensionnelle
amplitude max/énergie (charge totale). L’analyse en moments des signaux constitue
un outil puissant pour exploiter les données. Enfin, la représentation en x? que nous
avons développé permet d’extraire toute l'information contenue dans la forme des
signaux.

Un des points faibles de ce nouveau principe de détection concerne la durée de
vie du détecteur. Expérimentalement, une dose de 1'ordre de 10® particules/cm? est
suffisante pour rendre inexploitable les signaux, ce qui correspond a la création d’un
défaut tout les pm?. Canut et al. [112] ont montré que le réseau cristallin du silicium
était détruit sur un diamétre de plusieurs dizaines de nm par un seul impact. Nous
souvenant que la taille de trace de charge est elle aussi de ’ordre du u2, on doit en
déduire que la présence d’un seul impact dans la zone de collection de charge est
suffisante pour diminuer la qualité des signaux. Ceci met en évidence que le point
crucial pour observer 'effet plasma comme nous le faisons dans ce travail est la
qualité du réseau cristallin.

A la suite de notre travail sur ’exploitation de la forme des signaux de courant
issus de détecteurs silicium, un groupe européen de physiciens nucléaires a bati un
programme de recherche et développement pour développer de nouveaux détecteurs
capables d’identifier la charge et la masse d’ions lourds grace a la forme des im-
pulsions de courant. Cette collaboration utilise un silicium de bonne qualité mais
différent de celui que nous avons utilisé : le NTD. Ce travail est en court et fait
I’'objet de la thése de Hassen Amritta & 1'IPN.
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Introduction

Nous allons maintenant présenter ’ensemble des résultats expérimentaux concer-
nant les sections efficaces de capture ainsi que la fragmentation (rapports de branche-
ment) pour les agrégats de carbone C./_,, lors de collisions & vitesse intermédiaire.
Nous présenterons dans une premiére partie les résultats des sections efficaces de
capture pour les systémes C;7 — He que nous ne discuterons que sommairement ne
disposant pas de théorie comparable & nos mesures.

Nous poursuivrons en présentant nos mesures des rapports de branchement des
voies de fragmentation des agrégats. Nous verrons sur le taux d’entiers, c’est-a-
dire la proportion d’agrégat neutre demeurant intact aprés la collision, qu'un effet
d’alternance pair-impair apparait en bon accord avec les calculs de stucture. Nous
utiliserons les rapports de branchement a nombre de fragments fixé avec la théorie
MMMC' afin d’extraire une distribution d’énergie interne.

Ensuite, nous verrons comment nous obtenons 1’énergie moyenne déposée par la
capture électronique en prenant en compte 1’énergie interne initiale provenant de la
température d’extraction a la source et de I’épluchage au terminal de 1’accélérateur.
Ces résultats mettront en évidence un effet propre a la capture des agrégats : la
création d’états excités.

Dans une derniére partie, nous montrerons avec le test fin que constituent les
rapports de branchement des partitions de fragmentation que la théorie MMMC' est
adaptée a la situation présente.
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Chapitre 1

Sections efficaces de capture pour le
systéme C; — He.

Comme nous I'avons expliqué dans la partie théorique, les processus de capture
sont souvent associés aux processus d’ionisation. Ainsi, la mesure de la section effi-
cace de production d’événements neutres doit étre corrigée des processus double de
capture-ionisation pour accéder a la section efficace de capture.

1.1 Sections efficaces de production d’agrégats neutres

La figure 1.1 présente les mesures des sections efficaces de production d’événe-
ments neutres en fonction de la taille de ’agrégat. Les erreurs obtenues résultent de
la statistique et de I’erreur de mesure sur le recouvrement jet-faisceau (Bjt).

On observe sur cette figure que la section efficace de production d’agrégats
neutres présente une croissance linéaire avec la taille de I’agrégat alors que sa charge

est constante et toujours égale a un.

1.2 Sections efficaces de capture corrigées des pro-
cessus doubles

L’estimation des processus doubles de capture-ionisation relative & la section
efficace de capture a été faite avec le formalisme CDW dans un modéle a atomes et
électrons indépendants. Ce calcul est présenté en détail au paragraphe 3.2.3 de la
partie théorique. Les sections efficaces de capture sont obtenues en écrivant :

th

1
__ _mes _ _mes capt
Ucapt =0, E =0, O-th (11)
n

ott 0, est la section efficace de production d’événements neutres mesurée, Uzzpt et
oth celles de capture (production de neutres + capture-ionisation) et de production
d’événements neutres théoriques. Les valeurs des sections efficaces totales de capture
obtenues & partir de la régression linéaire des mesures de la figure 1.1 sont reportées

sur la figure 1.2.
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Chapitre 1. Sections efficaces de capture pour le systéme C;" — He.
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Fig. 1.1: Sections efficaces de production d’événements neutres mesurées en fonc-
tion de la taille N de l’agrégat. Ces résultats sont issus des expériences effectuées :
(W) en 2000; (o) en 2001; (o) en 2001 avec He a la source; (V) en 2002; (V) en
2003 ; (—) régression linéaire o = 2.88 107¥ N + 1.961 107,
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Fig. 1.2: (—e—) section efficace de capture totale corrigée du calcul CDW appliqué
a la regression linéaire de la figure 1.1 ;(—o—) correction avec extension du paramétre
dimpact de 25%.

D’une fagon remarquable, on observe sur cette figure que la section efficace de

capture totale croit avec la taille de 'agrégat de maniére plus importante que la
section efficace de production d’agrégats neutres. Il n’existe aucun calcul disponible
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1.2. Sections efficaces de capture corrigées des processus doubles

comparable & nos mesures, le probléme étant en tout état de cause difficile d'un
point de vue théorique.
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Chapitre 2

Résultats expérimentaux sur les
rapports de branchement

Nous présentons ici les résultats obtenus en utilisant la méthode d’analyse des
signaux développée précédemment. Elle nous a permis d’identifier toutes les voies de
fragmentation pour les agrégats de carbone C3-Cyy. De nombreuses variations des
conditions expérimentales (temps de détection, stripper He et N, source avec He
4 3.5.107° torr et cible He, Ar, Ne) ont été réalisées essentiellement pour le Cs.

2.1 Rapports de branchement de la capture non-
dissociative

Nous avons représenté sur la figure 2.1 les rapports de branchement correspon-
dant aux agrégats non-dissociés apreés le processus de capture.

Nous remarquons que les rapports de branchement marquent une alternance
suivant que le nombre de constituants soit pair ou impair. En supposant que leur
énergie interne moyenne est constante (& 20% prés) quelle que soit leur taille (ce
que nous verrons plus loin sur la figure 3.15), le taux d’agrégats entiers reflette
leur énergie de dissociation puisque seuls subsistent ceux dont 1’énergie interne est
inférieure au seuil de fragmentation. Ce résultat est en bon accord avec les calculs
de structure présentés dans le tableau 1.1 en page 20.
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Chapitre 2. Résultats expérimentaux sur les rapports de branchement

RB (%)

N

Fig. 2.1: Rapports de branchement de la capture non-dissociative en fonction de la
taille de l’agrégat. () nombre impair de constituants; () nombre pair de consti-

tuants.
2.2 Rapports de branchement des partitions de frag-
mentation

Nous présentons maintenant ’ensemble de nos résultats expérimentaux que nous
utiliserons dans les discussions qui suivront.

221 Cs

C5 (tof = 173 ns), stripper He, cible He, variable : source

nombre de ) RB + dRB (en %)

fragments vote sans He | avec He
1 Cs 45.8 £ 3.2 35.6+4.1
2 Cy/C 46.6 £ 3.3 56.0+£4.1
3 c/c/c 7.6+1.4 8.4+18

Tab. 2.1: Rapports de branchement pour le C'3 avec changement des conditions de

production a

2.2.2 C,

la source
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2.2. Rapports de branchement des partitions de fragmentation

Cy, stripper Ny, cible He, variable : tof

nombre de ) RB + dRB (en %)
fragments vole 56 ns | 173 ns
1 Cy 19.74+1.2 | 1844+0.5
5 C;/C 50.1£2.0 50514
Cs/Cs 16.7+1.5 | 1824+1.2
3 Cy/C/C | 11.74+1.1|11.0+04
4 c/c/c/c | 1.9+£03 | 1.9+£0.2

Tab. 2.2: Rapports de branchement pour le Cy avec changement du temps de vol

cible-détecteur.

2.2.3 Cs
(', stripper Ny, cible He, variable : tof
nombre de _ RB+ dRB (en %)
fragments vole 56ns | 173ns | 191ns | 253ns
1 Cs 141+0.7 | 126 4+0.6 | 8.84+3.5 | 122405
5 Cy/C 11.14+1.0| 88+06 | 82+£0.8 | 80+04
Cs3/Cy 55.1+1.9 | 58.7+1.4 | 62.1£4.3 |59.0+£1.2
5 C3/C/C [10.74£0.7 | 10.7£0.7 | 11.6+£1.2 | 12.6 £0.6
Cy/Cs/C 6.5+05 | 6.3+£04 | 64£0.7 | 6.0+£04
4 Cy/C/C/C | 204+0.3 | 25403 | 26+0.3 | 3.0£0.2
5 CJ/CJC]C]C | 05+0.1 | 05+01 | 04+01 | 05+£0.1

Tab. 2.3: Rapports de branchement pour le Cs avec changement du temps de vol

cible-détecteur.

Cs (tof = 173 ns), stripper He, cible He, variable : source

nombre de _ RB £+ dRB (en %)
fragments vote sans He ‘ avec He
1 Cs 16.0+ 1.9 9.8+1.3
5 Cy/C 79£15 74+1.0
C3/Cy 58.7+ 3.7 63.1 +4.8
Cs/C/C 7.7£15 13.1+3.8
3 Co/Ca/C | 68412 38+ 1.5
4 Cy/C/C/C | 2.5+0.8 25%£0.6
5 c/c/c/c/c | 0.3+£0.3 0.3+£0.2

Tab. 2.4: Rapports de branchement pour le Cs avec changement des conditions de
production & la source (voir partie 1 paragraphe 1.1.2.
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Chapitre 2. Résultats expérimentaux sur les rapports de branchement

Cs (tof = 173 ns, stripper Ny, variable :

cible

nombre de _ RB + dRB (en %)
fragments vole He ‘ Ne | Ar
1 Cs 126 +0.6 | 127+ 1.2 | 125+ 0.3
5 Cy/C 88+06 | 7.5+£1.0 | 8.1+£0.3
C3/Cq 58.7+£14 | 57327 | 55.3+0.8
Cs/C/C 10.7+£0.7 | 116£1.2 | 11.8+0.4
3 Co/Cy/C 6.3+04 | 7009 | 7,9+£0.3
4 Cy/C/C/C | 25+£03 | 3.4+£0.7 | 3.8+£0.2
5) c/c/c/c/c| 0.5+£01 | 0.5+£0.2 | 0.73+0.08
Tab. 2.5: Rapports de branchement pour le Cs avec changement de cible

Cs (tof = 173 ns), cible He, variable : stripper

nombre de ) RB + dRB (en %)
fragments voie Ny ‘ He

1 Cs 126 £0.6 | 16.0£ 1.9
5 Cy/C 8.8+06 | 79+£15
Cs3/Cy 58.7+ 1.4 | 58.7 £ 3.7
3 Cs/C/C 10.7£0.7 | 7.7£ 1.5
C2/Cs/C 6.3£04 | 6.8£1.2
4 C,/C/C/C | 25403 | 254+0.8
5 c/c/c/c/c | 0.5+0.1 | 0.3+0.3

Tab. 2.6: Rapports de branchement pour le Cs avec changement des conditions
d’épluchage au terminal

2.2.4 Cq
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2.2. Rapports de branchement des partitions de fragmentation

C¢ stripper Ns, cible

He, variable :

tof

nombre de ) RB + dRB (en %)
fragments vole 191 ns ‘ 253 ns
1 Cs 8.3+ 0.6 79+0.3
Cs/C 56+ 0.5 6.6 £0.3
2 C4/Cs 109+£0.7 | 10.3x£0.5
C3/Cs 54.6 £1.5 | 55.2£0.9
Ccy/C/C 1.14+0.2 1.0£0.1
3 C3/Cy/C 151+0.8 | 14.0+0.5
Cs/C3/C 0.8+0.2 0.9£0.1
4 Cs/C/C/C 1.84+0.3 1.74+0.2
Cy/Cy/C/C 1.3+0.2 1.6 £0.2
5 Cy/c/c/c/c 0.5+0.2 | 0.66=+0.09
5 c/c/c/c/c/C | 0.06+0.05 | 0.09+ 0.04

Tab. 2.7: Rapports de branchement pour le Cs avec changement du temps de vol
cible-détecteur.

2.2.5 C,

Cr, cible He, variables : stripper et tof

RB + dRB (en %)
nombre de . - -
fragments voie stripper He stripper N,
173 ns 191 ns | 253 ns
1 Cr 11.1+1.2 (1294+2.0) | 10.8+0.6 | 11.1+1.1
Cs/C 0.7+0.3 0.6+ 0.2 0.34+0.3
2 Cs/Cy 123+ 1.2 11.2+1.0 | 9.44+1.0
Cy4/C3 46.5+2.4 471411 | 479+ 2.1
Cs/C/C 0.7£0.3 0.3£0.1 0.440.2
Cy4/Cs/C 1.7+ 04 1.7+ 0.2 1.6 £0.4
3 C3/C3/C 1444+ 1.3 14.8+0.9 | 14.94+1.2
C3/C3/Co 7.0+£0.9 78404 8.44+0.9
Cy/C/C/C 0.0+0.2 0.244+0.07| 0.1+£0.3
4 C;3/Cy/C/C 3.1+0.6 3.7£0.3 4.2+ 0.6
C2/C/Cs/C 0.5+04 0.7£0.1 0.6+0.3
cs/c/cj/c/c 0.7£0.5 0.54+0.1 0.240.3
g Cy/Cy/C/C|C 1.0£0.6 0.44£0.1 0.7£0.3
6 Cy/cjec/c/e/c 0.1£+0.4 0.204+£0.07 | 0.1£0.2
7 c/c/ejec/c/elc 0.1+0.3 0.02+£0.04 | 00£0.2

Tab. 2.8: Rapports de branchement pour le C; avec changement des conditions au
terminal et de temps de vol cible-détecteur.
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Chapitre 2. Résultats expérimentaux sur les rapports de branchement

Cy7 (tof =173 ns), cible He, variables : source

nombre de ) RB £+ dRB (en %)
fragments vote sans He ‘ avec He
| 1 Cr |111+£1.2]129+20 ]

Tab. 2.9: Rapports de branchement pour le C; avec changement des conditions de

production a la source.
2.2.6 Cyg

Cs (tof =191 ns), cible He, stripper Ny
| RBLdRB (en %) |

voie

” nombre de fragments |
1 Cy 7.6 +0.3
C;/C 1.8+ 0.2
9 Cs/Co 1.7+ 0.1
Cs/Cs 54.2 + 0.8
Cy4/Cy 46+04
Cs/C/C 0.0 £0.02
Cs/Cy/C 1.14+0.1
3 Cy/C3/C 4.5+0.3
Cy/C3/Co 0.6£0.1
Cs3/C3/Cs 17.3+ 0.5
Cs/C/C/C 0.08 £ 0.04
Cy4/Cy/CIC 0.3+£0.1
4 C3/C3/C/C 3.0£0.2
Cs3/C3/Cy/C 2.0+£0.2
Cy/Cy/Cs/Cy 0.04 £ 0.04
cy/c/cj/c/c 0.03 +0.02
5 C3/Cy/C/C/C 0.6£0.1
Cy/Cy/Cy/C/C 0.21 £ 0.05
cs/cjc/c/e/c 0.12 £ 0.06
6 Cy/Cy/C/C/C)/C 0.13 4+ 0.05
7 Cy/c/cj/cjejejc 0.0£0.01
8 c/c/oc/e/c/ejc/c 0.0+£0.01

Tab. 2.10: Rapports de branchement pour le Cg.

126



2.2. Rapports de branchement des partitions de fragmentation

2.2.7 Cy
Cy (tof = 173 et 191 ns), variables : cible et stripper
nombre de RB + dRB (en %)
fragments voie stripper He (173 ns) | stripper N, (191 ns)
Ne cible He

1 Cy 143+£13 | 14.0+£1.1 13.0£+ 0.5

Cs/C 02+£03 | 0.5£0.2 0.2+£0.2

9 Cr/Cs 1.94+£05 | 3.44£0.5 3.1£0.3
Cs/Cs 271+£1.7|26.3+L£1.5 28.6 £ 0.8

Cs/Cy 120£1.1|126+£1.0 13.6 £ 0.6

c,/C/C 1.3+£05 | 0.240.2 0.05+0.04

Cs/Ca/C 01402 | 0.1+0.2 0.11 + 0.05

Cs/Cs/C 40408 | 4.7+0.6 44403

3 C5/C2/Cy 46+£08 | 0904 0.8+£0.2
C4/Cy/C 1.24+£05 | 0.94£0.3 0.5£0.2

Cy/C3/Cy 54+08 | 7.0£0.8 6.7+ 0.5

O/ Cs/Cs 217415 | 21.6+1.4 215+ 0.8
Cs/C/C]C 00+01 | 00+£0.1 0.10 £ 0.04

Cs/C/C/C 0.0+0.1 | 0.240.2 0.2+ 0.1

) C,/Cs)C/C 04404 | 0.4£0.3 0.8+ 0.2
C4/Cs)Cs)C 0.0+0.1 | 0.3+0.2 0.2+ 0.1

C3/C3/Cs)C 3.8+0.8 | 44407 3.9 + 0.4

O3/ Ca)Cs/Ch 03403 | 0.7+£0.3 0.5+ 0.1
Cs/C/C]CIC 00£01 | 00+£0.1 0.0 £ 0.02
C4/Cs/C/C/C 0.04£0.1 | 0.04+0.1 0.04 + 0.08

5 C4/Cs/C/C/C 0.6+£0.4 | 0.3+0.3 0.4+0.1
C3/Ca/Ca/CJC 0.6+£04 | 1.1+0.4 0.7+0.1
0/ Cs/Cs/Ca/C 0.0 0.0 0.04 + 0.03
C./C/C]CIC]C 00£01 | 00+£0.1 0.01 £ 0.03
6 C3/C/CIC/CIC | 05404 | 0.4+0.3 0.22 + 0.07
Cs/Cs/Cs/C/C/C 0.0 0.0 0.04 + 0.04
cs/c/ej/ejeje/c 0.1+0.2 0.0 0.14+0.1

7 Ca/Cy)C/C/C/CJC 0.0 0.0 0.0+ 0.05
8 C,/C/C]CIC]CICIC 0.0 0.0 0.03 +0.04
9 C/CJCICICICICICIC | 0.0 0.0 0.0+ 0.04

Tab. 2.11: Rapports de branchement pour le Cy avec changement de cible et des
conditions d’épluchage au terminal.

2.2.8 Cyo
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Chapitre 2. Résultats expérimentaux sur les rapports de branchement

Cho (tof = 191 ns), stripper Na, cible He
H nombre de fragments ‘ voie RB + dRB (en %) H
1 Co 10.24+0.7
Co/C 05+02
Cs/Ch 0.4+0.1
2 Cr/Cs 40.5 4 1.3
Cs/Cl 1.9+ 0.5
Cs/Cs 14.4+1.0
Cy/C]C 0.0  0.05
Cy/Cs)C 0.3+ 0.1
Cs/Ca/C 0.940.2
Cs/Cs/Ch 0.06 + 0.05
3 Cs/Cy/C 0.9+0.3
Cs/Cs/Ch 6.6+ 0.7
C4/C4/Cs 0.340.3
C4/Cs/Ch 13.94 0.9
C,/C/C]C 0.15 £ 0.07
Cs/Cs)C/C 0.02 = 0.05
Cs/C3/C/C 0.4+ 0.3
Cs/Ca/Cs/C 0.3+ 0.1
4 Cy/Cy/C/C 0.04 + 0.08
C4/Cs/Cs/C 0.8+ 0.4
C4)Cs)Ca/Cs 0.1+0.1
Cy/Cs/Cs)C 2.940.6
Cy/C3)CaCs 2.2 4 0.4
Cs/C/C]C]C 0.02 £ 0.05
Cs/C/C/C/C 0.13 + 0.09
C4/Cs)C/C/C 0.2+ 0.1
5 C4/Cs]Cs/C/C 0.1+0.1
Cs3/C5/Cy/C/C 0.8+0.3
C5/Cs/Cy/Cy/C 0.4+0.2
Cy/Cs/Ca/Ca/Ch 0.0 £ 0.05
Cs/C/C/CIC]C 0.11 % 0.06
Cy/Cy/C/C)C/C 0.0 £0.05
6 Cs/Cs/C/CC/C 0.15 + 0.08
Cs3/Cy/Cay/C/C/C 0.3+0.1
Cy/Co/Co/Cy/CJC 0.0 £0.05
C./C/CICICIC]C 0.0 £ 0.05
7 Cs/Ca/C/C/CJC)C 0.17 + 0.08
Cy/Cy/Ca/CC/C)C 0.06 + 0.05
Cs/C/CICICICICIC 0.15 £ 0.07
8 Cs/Cs/C/CIC/CIC)C 0.0+ 0.05
9 Cy/c/cjc/ejc/c/e/c 0.02 +0.05
10 CICICIC]CICICICICIC|  0.04+0.05

Tab. 2.12: Rapports de branchement pour le Cy.
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Chapitre 3

Analyse des résultats en terme
d’énergie déposée a ’aide du modéle
MMMC

3.1 Analyse en nombre de fragments et extraction
des distibutions d’énergie

3.1.1 Validation du modéle MMMC' par la théorie de Weiss-
kopf

Afin d’utiliser les théories développées précédemment pour I’étude de la fragmen-
tation, nous allons vérifier dans un premier temps que nos conditions expérimentales
permettent 'utilisation du modéle MMMC. En effet, la théorie MMMC ne peut s’ap-
pliquer que pour un systéme se trouvant a un temps infini aprés la collision. Les
calculs issus du modéle séquentiel de Weisskopf ont été effectués a des temps de 200
ns et infini pour les agrégats C5 et Cf.

Cas du Csx

Sur les figures 3.1 et 3.2, sont représentés respectivement les résultats du calcul
avec le modéle de Weisskopf a un temps de vol de 200 ns et infini. On observe que
les deux calculs donnent des résultats quasi-équivalents. Par conséquent, suivant les
résultats du calcul de Weisskopf, le temps de mesure (~ 200 ns) peut bien étre as-
similé & un temps infini.

Les mesures des rapports de branchement expérimentaux pour différents temps
d’observation sont reporteés sur la figure 3.3. Nous avons choisi de présenter sur
cette figure uniquement les voies associées a un et deux fragments (1F et 2F) que
les résultats du calcul précédent nous indiquent comme pertinentes. On observe
sur le taux d’entier (1F) un léger écart sur le point & 56 ns d’'un comportement
plat caractéristique d’une mesure a l'infini. Néanmoins, la mesure ne montre pas
de désaccord avec les prédictions de la théorie de Weisskopf sur la dépendance en
temps de la fragmentation.
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Chapitre 3. Analyse des résultats en terme d’énergie déposée a ’aide
du modéle MMMC

C C,->C,+C, c Cy->C,+C
5 525 Cy->C,+C,->2C,+C] 100 1— 5255 C;->C3+C,->2C,+C ]
T | -
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Fig. 3.1: Probabilités de fragmentation Fig. 3.2: Probabilités de fragmentation
du Cs5 en fonction de l’énergie interne, du C&5 en fonction de l’énergie interne,

200 ns apres le dépét d’energie. pour wun temps infini apres le dépot
d’energie.

80 T T T [ T T T T [ T T T T [ T T T T [ T T T T T T T T T
Q\O/ 70 L 2F § % ]
g | } ¢ :
g ]
2 60T ]
3] ]
c
o
Q I ]
[ 1 ]
< 207 ]
g . ]
g 10 e ° |
m — —
I 1F } :

S A

0 50 100 150 200 250 300

Temps de vol (ns)

Fig. 3.3: Variation des rapports de branchement sommés pour les voies a 1 (1F)
et 2 (2F) fragments en fonction du temps de vol de ’expérience. (o) : 1 fragment

(Cs); (A) : 2 fragments (Cy/C + C3/Cs).
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3.1. Analyse en nombre de fragments et extraction des distibutions d’énergie

Cas du C

Les figures 3.4 et 3.5 représentent respectivement les résultats du modéle de
Weisskopf & un temps de 200 ns et infini aprés la collision pour ’agrégat C7. On
observe qu’ici, les résultats des deux calculs ne sont pas identiques, notamment pour
le passage des voies C7 — Cy + C5 (différence de 2 eV environ). Compte tenu des
barres d’erreur et de la trés faible variation du temps d’observation (170 et 250 ns)
de nos mesures de fragmentation du C7 (tableau 2.8, p. 125), nos expériences ne
peuvent apporter de réponse sur ce point.

100 T~ ) c,/C,

1 a0 &
. DN 2cye . DN 2cc
g ~ g ~
S < k
O ~. autres voies] @ 601 B ~. autres voies]
e | ~. s I ~ -
8 C2C, _— c,/C,/2C] S wf C4f2C
< <
o r o

. - c,/C,j2c]
— I

i

OA_.'.;._‘I__._‘..—_,;;L—%‘ o_ll___l_l__—_,_Jm—

|
|
// I i 20 4 c./C, , K

Energie interne (eV) Energie interne (eV)
Fig. 3.4: Probabilités de fragmentation Fig. 3.5: Probabilités de fragmentation
du C7 en fonction de l’énergie interne, du C7 en fonction de l’énergie interne,
200 ns apres le dépét d’energie. pour un temps infini aprés le dépot
d’energze.

En conclusion, les calculs du modéle séquentiel de Weisskopf nous prédisent
que nous sommes a l'infini pour le C5. En ce qui concerne le C7, une variation
du taux d’entier peut exister entre une mesure a l'infini et une mesure autour de
200 ns apres la collision. Nous prendrons en compte ces possibles variations lorsque
nous utiliserons les résultats a I'infini du calcul MMMC. Pour le Cy, les résultats

du calcul de Weisskopf ne sont malheureusement pas disponibles, le traitement de
I’évaporation du C} étant plus difficile a effectuer.

131



Chapitre 3. Analyse des résultats en terme d’énergie déposée a ’aide
du modéle MMMC

3.1.2 Analyse des résultats en nombre de fragments : mesure
de I’énergie interne moyenne

Dans un premier temps, pour analyser nos résultats, nous sommons les voies de
fragmentation & méme nombre de fragments. En effet, le nombre de fragments est
un critére énergétique fort comme nous pouvons le voir sur les figures 3.6, 3.7 et
3.8 ou sont représentées les probabilités d’apparition des voies a méme nombre de
fragments en fonction de ’énergie interne des agrégats Cs, C7 et Cy. Dans toute la
discussion qui va suivre, nous allons utiliser les données théoriques présentées sur
ces figures.
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Fig. 3.6: Probabilités de fragmentation Fig. 3.7: Probabilités de fragmentation
d’un agrégat Cy en fonction de son éner- d’un agrégat C7 en fonction de son éner-
gie interne dans le cadre du modéle gie interne dans le cadre du modéle

MMMC MMMC

120 ————T
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2
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Fig. 3.8: Probabilités de fragmentation
d’un agrégat Cy en fonction de son énergie
interne dans le cadre du modéle MMMC
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3.1. Analyse en nombre de fragments et extraction des distibutions d’énergie

Principe de la méthode

Les résultats des calculs de fragmentation nous donnent la probabilité d’obtenir
une voie de fragmentation pour une énergie donnée. En utilisant ces probabilités
avec une distribution d’énergie D(€), nous obtenons les rapports de branchement
des différents voies. Si nous avons N, voies de fragmentation possibles ainsi que leur
probabilité d’existence P;(€) pour une énergie interne €, on obtient les rapports de
branchement qui leur sont associés par la relation :

/ " B()D(e)de = RB, (3.1)

ou RB; est le rapport de branchement de la voie ¢, avec ¢ = 1...N,.. Connaissant
les probabilités associées a chaque voie par le modele MMMC et ayant les résultats
expérimentaux des rapports de branchement R B;, nous utilisons pour la distribution
D des fonctions paramétrées dont on ajuste les paramétres afin de reproduire les ré-
sultats expérimentaux. Ainsi, on cherche a minimiser la différence entre les rapports
de branchement expérimentaux et ceux obtenus par le calcul (3.1) en modifiant les
paramétres de la distribution.

Ne connaissant pas la forme de la distribution réelle, nous avons utilisé trois
fontions ayant des comportements différents qui sont :

Di(e) = ememlem)

a2
D2(€) = (E — (13)‘“ — a;«x

D3(€) = " (age_“3€ + a4e_“5€) (32)

ou les a; sont les paramétres ajustables.

Nous avons ensuite utilisé ces formes sur les résultats obtenus par le calcul
MMMC' et ajustés les paramétres a; pour reproduire nos résultats. On obtient ainsi
les figures des pages 134 et suivantes.

Résultats sur les distributions d’énergie interne obtenues avec le modéle
MMMC

oCas du Cj

La figure 3.9 représente les trois distributions d’énergie obtenues par un ajus-
tement avec les données expérimentales de la figure 3.10 pour le C5. On remarque
sur cette figure que 1’accord sur les faibles nombres de fragments est toujours cor-
rect alors que sur les voies & grand nombre de fragments, la fonction Dy(€) est hors
barres d’erreur. Les énergies moyennes des distributions, malgré leurs aspects trés
différents, ont cependant des valeurs proches :

EC5 X2
Di(e) : 11.2 €V |1.92
Dy(e) - 11.5 eV |9.83
Ds(e) : 10.7 eV | 0.33

(3.3)

L’énergie moyenne est donc mesurée de maniére robuste a 11.0 £ 0.2 eV.
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Chapitre 3. Analyse des résultats en terme d’énergie déposée a ’aide
du modéle MMMC
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Fig. 3.9: Distributions d’énergie pour le Fig. 3.10: Rapports de branchement du

Cs obtenues avec les expressions Di(€) Cs en fonction du nombre de fragments :

(—), Da(e) (—-—) et D3(e) (——). expérience (o), calcul MMMC avec les
distributions d’énergie Di(e) (A), Da(e)
(@) et Dsfe) (0).

oCas du C;
Sur la figure 3.11 sont reportées les distributions d’énergie ajustées sur les résul-
tats de la figure 3.12.
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Fig. 3.11: Distributions d’énergie pour Fig. 3.12: Rapports de branchement du

le C; obtenues avec les expressions Di(€) Cy en fonction du nombre de fragments :

(—), Da(e) (—-—) et D3(e) (——). expérience (o), calcul MMMC avec les
distributions d’énergie Di(€) (A), Da(e)
() et Ds(e) (0).

Ici encore, on observe une forte variation de la forme des distributions d’énergie,

mais un bon accord entre les rapports de branchement expérimentaux et théoriques,
excepté pour la distribution Dy (€). Les énergies moyennes obtenues sont stables avec
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3.1. Analyse en nombre de fragments et extraction des distibutions d’énergie

les différentes distributions :

EC7 X2
Di(e) : 11.8 eV | 22.81
Dy(e) - 12.2 €V | 75.65
Ds(e) : 12.0 eV | 3.40

(3.4)

Comme nous ’avons discuté au paragraphe précédent, si pour le C'5 un calcul MMMC
a l'infini est a priori correct, il n’en est pas de méme pour le C;. Nous avons donc
modifié les calculs MMMC en déplagant le seuil de transition entre les voies & un et
deux fragments de 2 eV suivant les prédictions du calcul de Weisskopf. L’accord entre
les rapports de branchement expérimentaux et théoriques est toujours satisfaisant.
Par contre, ’énergie moyenne trouvée par la méthode d’ajustement est augmentée
de quelques 0.5 — 0.7 eV. L’énergie interne moyenne obtenue pour le C7 inclut cet
effet dans les barres d’erreur et est prise égale a : Eg, = 12.0719.

oCas du Cy

Nous avons représenté sur la figure 3.13, les distributions obtenues avec la mé-
thode d’ajustement sur les rapports de branchement. La figure 3.14 présente les
rapports de branchements expérimentaux et théoriques obtenus.
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Fig. 3.13: Distributions d’énergie pour Fig. 3.14: Rapports de branchement du

le Cy obtenues avec les expressions Dy(€) Cy en fonction du nombre de fragments :

(—), Da(€) (—- —) et Ds(e) (—). expérience (o), calcul MMMC avec les
distributions d’énergie Di(e) (A), Da(e)
(O) et Ds(e) (0).

Méme si les formes des distributions sont toujours différentes, 1’énergie moyenne
demeure stable avec les différentes distributions :
ECQ X2
D;(e) : 13.6 €V | 7.03
Dy(e) - 13.9 eV | 1285
Ds(e) : 13.6 €V | 1.08

(3.5)
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Chapitre 3. Analyse des résultats en terme d’énergie déposée a ’aide
du modéle MMMC

La distribution Dy(€e) marque toujours le plus grand désaccord avec nos mesures alors
que les deux autres (D1(€) et D3(e)) sont encore en bon accord dans 1’ensemble.

Concernant le Cy, nous ne disposons d’aucun calcul de type Weisskopf. Se référant
a ’effet du temps de vol sur le calcul de I’énergie moyenne dans le cas du C'7, 'erreur
sur la mesure de I’énergie moyenne (Eg, = 13.6 eV') a été prise a 7o) eV d’une fagon
arbitraire.

3.2 Evolution de I’énergie déposée avec la taille de
lagrégat
Les énergies moyennes des distributions que nous venons d’extraire de nos me-

sures pour les agrégats (5, C7 et Cy sont représentées en fonction de la taille de
I’agrégat sur la figure 3.15.

énergie moyenne (eV)

o6}

|
T
3 4 5 6 7 8 9 10 11
taille N

Fig. 3.15: Evolution de l’énergie moyenne en fonction de la taille de l’agrégat. (—) :
kT =0.2 eV et Eept + Eterm = 9.2 V. (—-—) : kT = 0.3 €V et Evypt + Ererm = 8.2
ev.

Ces énergies correspondent a la somme de 1’énergie interne initiale et de 1’énergie
électronique des états finaux de capture. L’énergie interne provient, comme nous
I’avons détaillé dans la partie expérimentale, d’une part, de la production des agré-

gats a la source (£ = (3n—6)kT') et d’autre part, du processus de double ionisation
au terminal (Ey,,.,,, ~ 1 eV'). En écrivant alors que :

Emoy = (3n - G)kT + (Ecapt + Etcrm) (36)
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3.2. Evolution de ’énergie déposée avec la taille de ’agrégat

et en utilisant I'estimation de la mesure de k7" au moyen des intensités partielles des
espéces négatives a la source (kT = 0.2 — 0.3 eV'), on trouve une énergie moyenne
des états finaux de capture égale a 74 1 eV, indépendante de la taille des agrégats.

Il est notable qu’ici, nous avons un effet spécifique aux agrégats. En effet pour
la collision ion-atome a vitesse intermédiaire, I’énergie moyenne des états finaux de
capture est proche de zéro (voir 3.2.1 page 42). Ce qui signifie que la capture a lieu
préférentiellement dans I’état fondamental alors que dans la collision agrégat-atome
elle a lieu majoritairement dans des états électroniques excités.
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Chapitre 3. Analyse des résultats en terme d’énergie déposée a ’aide
du modéle MMMC
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Chapitre 4

Effet de la variation de la cible et des
conditions de production des
agréegats

4.1 Effet de la cible

Nous avons mesuré dans nos expériences 1’effet d’'un changement de cible sur les

rapports de branchement de fragmentation du Cs. Ces résultats sont présentés sur
la figure 4.1.
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Fig. 4.1: Rapports de branchement du Cy avec variation de la cible. (o) : hélium.
(O) : néon. (A) : argon.

139



Chapitre 4. Effet de la variation de la cible et des conditions de
production des agrégats

On doit s’attendre, en changeant le numéro atomique de la cible, a deux effets.
Tout d’abord, les états initiaux de capture sont modifiés. Une étude sur la capture
électronique & basse vitesse entre des cycles CgH,, et différentes cibles atomiques [113]
a montré de fagon non-intuitive que les états finaux de capture étaient d’autant plus
excités que I’écart entre les potentiels d’ionisation de la molécule et de la cible était
grand, comme on peut le voir sur la figure 4.2.

15 T T T T T T T T T T T T T
=0
// ©
—
~
V
10 + o / .
3 £
-)(Lu /
o/
O
T e ]
O
©
L~
IP(CeHg1)=16.7 eV
oL
10 15 20 25

Potentiel d'ionisation de la cible (eV)

Fig. 4.2: Energie interne moyenne (E*) du C¢Hy aprés capture électronique en
fonction du potentiel d’ionisation de la cible (figure issue de [113].

En transposant leurs observations a nos conditions expérimentales (I Py, = 24.6
eV ; [Py, =21.6€eV; IPy, =158 eV ; [Py, ~ 11 —12 eV), il vient que le premier
effet d’'un changement de cible (passage de I’hélium a ’argon) peut étre la diminution
de I’énergie moyenne. Cependant, s’appuyant sur la méme étude, 'effet attendu doit
étre faible dans tous les cas.

Le second effet du changement de cible concerne la contribution relative des pro-
cessus doubles (capture+ excitation) & la section efficace de capture totale. En effet,
les processus doubles de capture-excitation contribuent aux forts dépots d’énergie
dans l’agrégat d’une part (une excitation donne ~ 10 eV & I’agrégat, thése de F.
Mezdari & paraitre), et d’autre part, la section efficace de ces processus croit avec
la charge (’excitation & haute vitesse croit avec la charge de la cible en Z2). Par
conséquent, en passant d’une cible d’hélium a une cible d’argon, on doit s’attendre a
une augmentation de 1’énergie moyenne. Le processus double de capture-excitation
est cependant un processus minoritaire, comme le montrent les taux de production
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4.2. FEffet de la source

a trois fragments ou plus sur la figure 4.1 qui n’excédent pas quelques pourcents.
En effet, ce processus conduit & une énergie moyenne superieure a environ 20 eV
((3n—6)kT + Eserm + Evapt + Eese) et donc a la production d’un nombre de fragments
supérieur a trois.

Pour résumer les effets de la variation de la cible, deux effets sont attendus faibles
et de sens contraires, ce qui peut certainement expliquer la faible dépendance des
résultats avec la cible que 1’on observe sur la figure 4.1.

4.2 Effet de la source

De fagon exploratoire, nous avons modifié les conditions de production a la source
pour les agrégats C3, Cs et (7. Sur la figure 4.3 sont représentés les rapports de
branchement pour l’agrégat C5 avec les deux conditions d’injection (avec et sans
injection d’hélium, voir partie expérimentale, 1.1.2). Les résultats pour le Cy sont
présentés sur la figure 4.4.
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Fig. 4.3: rapports de branchement du C3 Fig. 4.4: rapports de branchement du Cj
avec changement des conditions de pro- avec changement des conditions de pro-
duction & la source. (o) : sans hélium. duction a la source. (o) : sans hélium.
(O) : avec hélium. (O) : avec hélium.

Pour le Cj3, on observe un léger effet sur les voies C3 et Cy/C. L'injection d’hé-
lium a la source a pour conséquence de diminuer le taux d’agrégats non-fragmentés,
augmentant celui des fragments Cy/C. Pour le Cj, un léger effet est aussi observé
sur le taux d’entiers.

Dans le cas de 'agrégat C'7, aucun effet n’est observé sur la production d’entier
(voir tableau 2.9 p. 126).

Les résultats nous montrent que l'injection d’hélium semble augmenter 1égére-
ment la fragmentation, c’est-dire une légére augmentation de 1’énergie interne lors
de la production. Ce résultat est qualitativement en bon accord avec les observa-
tions faites & la source ot le taux de fragmentation (et donc la température interne
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Chapitre 4. Effet de la variation de la cible et des conditions de
production des agrégats

des agrégats) augmente légérement avec l'injection de gaz (voir partie expérimentale
1.1.2, p. 58).
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Chapitre 5

Test des prédictions du calcul
MMMC sur les rapports de
branchement des voies de
fragmentation.

Nous utilisons dans cette partie les calculs MMMC' présentés sur les figures 2.2,
2.4 et 2.5 dans la partie théorique en page 33.

5.1 Analyse du Cj

La figure 5.1 montre les rapports de branchement expérimentaux et theoriques
des partitions de fragmentation obtenus pour le Cs avec les trois distributions en
énergie interne précédemment présentées.

On remarquera d’abord que les prédictions théoriques sont trés peu dépendantes
de la forme de la distribution d’énergie utilisée. L’accord observé entre le calcul et
les mesures est bon, exception faite de la voie Cy/C.
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Chapitre 5. Test des prédictions du calcul MMMUC sur les rapports de
branchement des voies de fragmentation.
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Fig. 5.1: Comparaison des rapports de branchement des partitions
de fragmentation du Cs : expérience (o), théorie MMMC avec les
distributions d’énergie Dq(€) (A), D2(e) (O) et Ds(e) (Q).

5.2 Analyse du C;

Sur la figure 5.2 sont représentés les rapports de branchement des partitions de
fragmentation pour le C;. Afin d’affiner la comparaison expérience-théorie, la figure
5.3 présente les mémes résultats mais normalisés aux rapports de branchement a
nombre de fragments donné.

On observe que, excepté pour les voies faiblement peuplées, I'accord est assez
bon dans I’ensemble. Comme dans le cas du C5, on peut remarquer que les voies de
fragmentation contenant le fragment C, sont mal estimées.
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5.2. Analyse du Cy
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Chapitre 5. Test des prédictions du calcul MMMUC sur les rapports de
branchement des voies de fragmentation.
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Fig. 5.3: Comparaison des rapports de branchement du Cy; pour un méme nombre
de fragments. 2F pour 2 fragments, 3F pour 3, 4F pour j et bF pour 5. Les rap-
ports de branchement ont été normalisés a 100% dans chacun des cas. Les points
représentent : expérience (o), théorie MMMC avec les distributions d’énergie D1 (e)
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5.3. Analyse du Cy

5.3 Analyse du Cj

Pour le Cy, les résultats obtenus sont présentés sur les figures 5.4 et 5.5.
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Fig. 5.4: Comparaison des rapports de branchement des partitions de fragmentation
: expérience

du Cg

On observe ici que les prédictions du calcul MMMC' ne sont pas en accord avec les
résultats expérimentaux, bien que ’ordre des positionnements relatifs des partitions

soit bien prédit par la théorie.
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Chapitre 5. Test des prédictions du calcul MMMUC sur les rapports de
branchement des voies de fragmentation.
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Fig. 5.5: Comparaison des rapports de branchement du Cg pour un méme nombre
de fragments. 2F pour 2 fragments, 3F pour 3, 4F pour 4, 5F pour 5 et 6 F pour 6.
Les rapports de branchement ont €té normalisés a 100% dans chacun des cas. Les
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5.4. Conclusion sur la théorie MMMC.

5.4 Conclusion sur la théorie MMMC.

Nos mesures, capables de tester les calculs théoriques indépendamment de la
distribution d’énergie interne de 1’agrégat, indiquent que le calcul MMMC fournit
finalement des résultats relativement corrects pour le C5 et le C;, a ’exception des
partitions de fragmentation contenant le fragment Cy, mais n’est pas juste pour le
Cy. Plusieurs raisons peuvent étre invoquées pour expliquer ce désaccord sans qu’il
soit possible aujourd’hui d’en retenir une en particulier.

Tout d’abord, les calculs de structure du Cy ne sont peut étre pas corrects. On
peut également penser a des effets d’anharmonicité. Pour rappel, nous avons vu dans
la partie théorique que les densités d’états sont calculées dans la théorie MMM C' avec
des potentiels harmoniques. Le comportement statistique peut éventuellement ne pas
étre correct pour le Cy, rendant les modéles statistiques inappropriés a la situation.
De plus, des effets de barriéres peuvent intervenir de maniére plus importante pour
le Cy et ne sont pas inclus dans les deux théories.

Enfin, aux vues de I’évolution des prédictions de la théorie de Weisskopf entre le
(s et le C'7, 'explication la plus plausible est sans doute que I'utilisation d’un calcul
réalisé pour un temps infini n’est pas justifé dans le cas du Cy & cause de notre
fenétre de temps d’observation.

Compte tenu de ce point, on est en droit d’affirmer que la théorie MMMC' est bien
prédictive pour la fragmentation des agrégats de carbone a forte énergie d’excitation.
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Chapitre 5. Test des prédictions du calcul MMMUC sur les rapports de
branchement des voies de fragmentation.

150



Conclusion

Nous avons étudié le processus de capture électronique dans le systéme de colli-
sion C::{l,-..,lo — He ala vitesse de 2.6 ua. Nous avons mesuré les sections efficaces
absolues de production d’espéces neutres que nous avons corrigées des processus
multiples de capture-ionisation a ’aide d’un calcul de probabilité en fonction du pa-
ramétre d'impact calculé en CDW et d’'un modéle a atome et électron indépendants.
Nous avons observé une croissance linéaire des processus de capture avec la taille
de ’agrégat. Dans notre travail, nous avons mesuré les rapports de branchement
de la fragmentation. Observant la part non-dissociative de la capture, nous avons
constaté une alternance du taux d’agrégats entiers suivant la parité du nombre de
constituants qui refléte ’énergie de dissociation donnée par les calculs de structure.
Se servant de l'’ensemble des partitions de fragmentation, nous avons analysé ces
résultats en terme d’énergie interne grace a des calculs de type Weisskopf et Mi-
crocanonical Metropolis Monte Carlo réalisés par les théoriciens de la collaboration.
Nous avons montré que 1’énergie moyenne des états finaux de capture est d'une part
indépendante de la taille, et d’autre part qu’elle est importante (~ 80% du premier
potentiel d’ionisation). Enfin nous avons montré que la théorie MMMC' est capable
de rendre compte de nos observations expérimentales pour le C5 et le C7.
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Conclusion

Au cours de ce travail, nous avons étudié la capture électronique dans les collisions
agrégat-atome. Pour cela, nous avons utilisé ’accelérateur Tandem d’Orsay capable
de produire des faisceaux d’agrégats C,;7 (n = 1 a4 10) a une vitesse de 2.6 ua. Cette
étude a pu se faire a ’aide du détecteur AGAT permettant d’observer en cinématique
inverse la collision produite par le croisement du faisceau avec un jet effusif d’hélium
principalement. Si la mesure des sections efficaces de capture ne presente pas de
difficulté particuliére, la mesure de I’état de 1’agrégat aprés la collision est quant a
elle plus délicate.

Dans ce but, nous avons développé un nouveau concept de détection exploitant
les signaux impulsionnels de courant issus de détecteurs silicium épitaxiés. Nous
avons ainsi montré que l'identification des partitions de fragmentation se fait trés
précisément. En effet, ’analyse de la forme des signaux nous a permis d’identifier sans
ambiguité toutes les partitions du Cfg, soient 42 partitions, ce qui n’avait jamais été
réalisé auparavant. Ce nouveau principe est actuellement en cours de développement
en physique nucléaire au sein d’une collaboration européenne (AZ41I) sur une base
de silicium NTD pour identifier le nombre de nucléons et de protons des noyaux
ayant la méme énergie incidente par nucléon.

Dans nos expériences, nous avons mesuré les sections efficaces de production
d’agrégats neutres pour la collision C;7 — He (n =1 a4 10). Nous avons ainsi montré
que la section efficace de capture croit linéairement avec la taille de 1'agrégat. En
identifiant toutes les partitions de fragmentation des agrégats issues de la collision,
nous avons montré que la majorité du processus de capture conduit a la fragmenta-
tion de ’agrégat. La part non-dissociative nous montre une alternance paire-impaire
reflettant ’energie de dissociation des agrégats calculée par les théories Coupled Clus-
ter et Fonctionelle de la densité. Nos mesures des rapports de branchement utilisées
avec des calculs de type Weisskopf et Microcanonical Metropolis Monte Carlo nous
ont permis de confirmer la validité de ces théories pour le C5 et le C7. Nous avons
utilisé la théorie MMMC' afin d’obtenir une distribution d’énergie interne de 1’agré-
gat juste aprés la collision. Ayant discuté de ces résultats en terme d’énergie interne
moyenne, nous avons vu qu’elle correspondait a 1’énergie interne de température
initiale et a 1’énergie moyenne des états finaux électroniques de capture. Par cette
méthode d’analyse, nous avons mis en évidence que cette derniére est indépendante
de la taille de I'agrégat, et importante, contrairement au cas de ’atome ot les états
finaux sont prédits par les théories de collision atomique comme étant majoritaire-
ment les états du niveau fondamental. Cette caractéristique est une signature forte
du processus d’échange de charge dans ’agrégat. Enfin, la comparaison des mesures
expérimentales avec une théorie dans ’ensemble microcanonique nous montre que
la fragmentation de l'agrégat peut bien étre décrite de maniére statistique.

Dans le futur, plusieurs voies sont a explorer. Tout d’abord, est-ce que le calcul
Maicrocanonical Metropolis Monte Carlo reste valable pour les agrégats chargés? La
différence principale avec le cas des agrégats neutres réside dans le calcul de 1’énergie
de répulsion coulombienne intervenant dans le traitement des fragments chargés. Les
mesures des rapports de branchement pour les processus d’ionisation et d’excitation
permettront d’apporter un éclaircissement sur ce point. L’analyse de ces processus
est actuellement le sujet de la thése de F. Mezdari. Dans le cadre du traitement de
la fragmentation, il reste deux points importants a aborder qui sont la désexcitation
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électronique par émission de photons ainsi que ’énergie cinétique des fragments.
Concernant les photons, les modéles théoriques utilisés ne prennent pas en compte la
désexcitation par ce processus qui est considéré comme négligeable. Afin de clarifier
ce point, nous avons prévu d’effectuer la mesure des photons émis en coincidence avec
la fragmentation. En ce qui concerne ’énergie cinétique des fragments émis, il est
possible de la mesurer avec les différences de temps d’arrivée entre les fragments ou
en utilisant un détecteur segmenté. On obtiendrait ainsi les distributions de vitesses
relatives que 1’on pourrait comparer avec celles données par le calcul Microcanonical
Metropolis Monte Carlo tout en conservant l'information sur ’état de fragmentation
de l'agrégat. Il serait aussi intéressant d’approfondir 1’étude de l'influence de la
température initiale sur la fragmentation des agrégats. Pour cela, il est nécessaire
de modifier les conditions d’injection des agrégats dans I'accélérateur en utilisant un
piége de Penning par exemple afin de diminuer I’énergie interne due a la température
d’extraction & la source. La mesure des rapports de branchement des partitions de
fragmentation en fonction de la température permettrait d’obtenir plus précisément
I’énergie finale des états de capture. Enfin, ayant atteint les limites en masse des
agrégats de carbone produits par 1'accélérateur Tandem et nos résultats pouvant
servir les modeéles astrophysiques, 1’équipe prévoit d’étudier les chaines de carbone
hydrogénées afin d’observer leur comportement lors de collisions atomiques. Ces
données expérimentales sont importantes pour 1’étude des mécanismes aboutissant
a la formation des hydrocabures aromatiques polycycliques (PAH) dans le milieu
interstellaire et il en existe peu sur ce sujet dans ce domaine de vitesses.
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