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Introduction

Ce travail de these a été réalisé au Centre Interdisciplinaire de Recherche Ions Lasers
(CIRIL), laboratoire qui consacre une part importante de ses activités a ’étude de I'in-
teraction des ions multichargés avec la matiere. Cette problématique fait I'objet au sein
du CIRIL d’une approche pluridisciplinaire allant de I’étude des mécanismes élémentaires
de collision et de la relaxation de molécules isolées jusqu’a celle des modifications induites
dans les matériaux les plus complexes (inorganiques, organiques et biologiques) en pas-
sant par I’étude des mécanismes d’endommagement. Dans ce cadre, nous avons estimé
que ’étude de la molécule d’hydrogéne! présentait un intérét fondamental utile pour la
compréhension de systemes plus complexes comme des molécules polyatomiques ou des
agrégats. La structure moléculaire simple de cette cible permet aussi bien d’étudier les
caractéristiques de l'interaction d’un point de vue expérimental que théorique, ce qui
laisse espérer d’atteindre le meilleur niveau possible de compréhension des mécanismes
gouvernant la collision.

Lors de l'interaction entre un ion multichargé rapide et la molécule Hs, le proces-
sus primaire prépondérant pour le dépot d’énergie est l'ionisation de la molécule. De
nombreux résultats, aussi bien expérimentaux que théoriques ont été obtenus concer-
nant ce processus. Notamment, les différents mécanismes d’ionisation responsables de la
fragmentation de la molécule ont fait 'objet de plusieurs études par l'analyse des ca-
ractéristiques cinématiques des fragments produits. Cette approche a permis d’obtenir
de premieres mesures de sections efficaces de ces mécanismes. Néanmoins, 1’étude des
seules caractéristiques cinématiques des fragments ne permet pas pleinement d’isoler la
contribution des différents mécanismes.

De fagon complémentaire, ’étude des caractéristiques des électrons émis par la molé-
cule est un autre moyen de signer le processus d’ionisation. De récentes études théoriques
ont montré que dans le cas de la molécule Hy, les deux noyaux d’hydrogene (indiscernables)

peuvent contribuer de facon cohérente a 1’émission électronique, donnant ainsi naissance

1. Bien que, pour des raisons qui seront expliquées plus loin, I’étude expérimentale ait été effectuée
sur la molécule Dy, nous utiliserons généralement dans la suite de ce mémoire les termes de molécule
d’hydrogene ou molécule Hs.
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a des figures d’interférence dans les sections efficaces doublement différentielles en angle
et énergie des électrons émis. Ces travaux ont fait I’objet d’un début de confirmation
expérimentale. Toutefois, une partie de I'information est perdue des lors que I'expérience
ne permet pas de déterminer l'orientation de la molécule par rapport a la direction du
faisceau incident. La connaissance des sections efficaces multi-différentielles en fonction
du moment de I’électron dans I’état final et de 'orientation initiale de la molécule serait

certainement d’un grand intérét pour comprendre ce processus.

Dans la continuité de ces travaux, I’étude des corrélations vectorielles entre les vec-
teurs impulsions des fragments et des électrons émis a la suite de la collision, constitue
une approche tres prometteuse pour la compréhension du processus d’ionisation de la
molécule Hs. Des mesures en corrélation, limitées a quelques états des ions moléculaires
Hy et HZ", ont déja été effectuées dans le cadre de la photoionisation. En revanche, dans
le cadre des collisions ion-Hy, aucune mesure en corrélation n’a été rapportée jusqu’a
aujourd’hui. Nous nous proposons de réaliser une mesure complete des corrélations vecto-
rielles entre les vecteurs impulsions des électrons et des fragments chargés produits lors de
la collision. D'une part, la corrélation en énergie nous permettra de mettre distinctement
en évidence la contribution des différents mécanismes d’ionisation. D’autre part, a par-
tir des corrélations angulaires, nous aurons acces aux distributions angulaires d’émission

électronique dans le repere de la molécule.

La mesure des corrélations a nécessité la réalisation d’un nouvel appareillage permet-
tant la détection en coincidence de toutes les particules chargées produites lors de la
collision. La mesure du temps de vol et de la position d’impact sur un détecteur sensible
en position de chacune des particules permet de déterminer leur vecteur impulsion. Dans
le cadre de I'approximation du recul axial, valable si le temps caractéristique de la frag-
mentation de la molécule est trés nettement inférieur & sa période de rotation (10710 s),
I’exploitation de cette technique permet d’autre part de connaitre a posteriori I’orientation

initiale de la molécule par rapport a la direction du faisceau.

Ce mémoire est composé de cing chapitres. Le premier chapitre constitue une synthese
bibliographique des différentes études centrées sur l'interaction entre un ion projectile et
la molécule Hy. Nous y présenterons des résultats issus des nombreux travaux concernant
I’analyse des caractéristiques cinématiques des fragments ioniques et des électrons pro-
duits lors de la collision.

Le second chapitre présente le dispositif expérimental employé pour notre étude. Nous
décrirons les caractéristiques des différents composants du dispositif: le faisceau d’ion
projectile, le générateur de cible, les détecteurs, ainsi que la chaine électronique d’acquisi-
tion des signaux issus des détecteurs. Ce chapitre sera complété par le chapitre 3, consacré

a la description du double spectrometre de vitesse. Le spectrometre constituant la piece



Introduction 3

maitresse du dispositif a fait 'objet d’une attention particuliere lors de son élaboration
(choix de la géométrie et de l'intensité des champs employées). Nous discuterons des
différents criteres et des choix qui nous ont conduit a son optimisation.

Le quatrieme chapitre est consacré a la description des méthodes d’analyse des données.
Nous décrirons les différentes étapes du protocole mis en oeuvre pour extraire les résultats
souhaités du flot de données enregistrées.

Enfin, le cinquieme chapitre est dédié a la présentation de nos résultats. Nous verrons
dans un premier temps comment la contribution des différents processus d’ionisation dis-
sociative peut étre déterminée a partir de la corrélation en énergie entre le fragment D+
et I’électron produits. Puis, nous terminerons ce chapitre par la présentation des résultats
sur les caractéristiques de 1’émission électronique dans le repere de la molécule. Ces ca-

ractéristiques seront décrites d’'un point de vue théorique et expérimental.



Introduction




Chapitre 1
Interaction ion-H>: état des lieux
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Ce premier chapitre constitue une synthese bibliographique des différentes études
centrées sur 'interaction entre un ion projectile et une molécule d’hydrogene. Dans une
premiere partie, nous présenterons succinctement les principales caractéristiques des col-
lisions entre un ion et la molécule H,. Puis, dans les deux parties suivantes, nous ver-
rons comment ces différentes propriétés ont été décrites par la mesure des grandeurs
caractéristiques (distributions d’énergie, distributions angulaires) des fragments ioniques

et des électrons créés lors de la collision.



6 Chapitre 1 — Interaction ion-H, : état des lieux

1.1 Présentation de la collision entre un ion et la

molécule H,

Si 'on ne considere que ce qu’il advient de la molécule cible, plusieurs processus
sont susceptibles de se produire, lors de 'interaction entre un ion et la molécule Hy. On
en distingue deux catégories, suivant les caractéristiques de 1’énergie transférée entre le
projectile et la molécule cible. Lorsque I’énergie transférée n’est pas quantifiée, le processus
est dit non-résonnant. C’est le cas par exemple des processus de simple ionisation et de
double ionisation de la cible, pour lesquels la distribution d’énergie du ou des électrons

émis, est continue:

simple ionisation : Xt + Hy — X** + Hf +e (1.1)
double ionisation:  X** + Hy — X** + HT + H* + 2¢~ (1.2)

A Tinverse, les processus sont dits résonnants, lorsque 1’énergie transférée obéit aux regles
de quantification imposées par ’écart énergétique existant entre les niveaux d’énergie de
la molécule, ou de I'ion projectile. C’est le cas du processus d’excitation des électrons de

la cible:

simple excitation : X+ Hy(15*) — X7 + Hj(1s,nf) (1.3)
double excitation : X 4 Hy(18*) — X7 + Hy*(ntn'l) (1.4)

ou, des processus de capture électronique d'un ou des deux électrons de la molécule par

le projectile:

simple capture: X+ 4+ Hy — XG4 gf (1.5)
double capture:  X*T 4 Hy — X2+ gt 4 gt (1.6)

Pour un projectile donné, I'importance relative de ces processus varie avec le rapport
V,/Ve, entre la vitesse du projectile V), et celle de 'électron actif de la cible V.. Trois

domaines de vitesse sont généralement considérés:

- le domaine des hautes vitesses de collision Vo /Ve>1
- le domaine des vitesses intermédiaires Vp Ve 1
- le domaine des basses vitesses Vp/Ve <1

Dans le cas particulier de notre étude, la vitesse du projectile (2S1* & 13.6 MeV /u)



1.1 Présentation de la collision entre un ion et la molécule H, 7

de l'ordre de 23.32 u.a., est tres nettement supérieure a la vitesse des électrons dans la
molécule Hy. Par conséquent, les collisions induites par ces ions s’inscrivent dans le régime
des hautes vitesses. Ainsi, seuls les processus d’ionisation et d’excitation, qui dominent
dans le régime des hautes vitesses, retiendront dorénavant notre attention.

A la suite de la collision, les états de la molécule Hy, et des ions moléculaires Hy et Hy '
peuvent étre peuplés, par les processus décrits précédemment. La figure 1.1 représente les
courbes d’énergie potentielle des premiers états de 'ion moléculaire H, , et de quelques
états doublement excités de Hs. L’état fondamental de la molécule Hy X'X} (1so?) admet
un minimum d’énergie pour une distance internucléaire d’équilibre rp, entre les deux
noyaux d’environ 1.42 u.a. La vibration de la molécule autour de cette distance d’équilibre
est symbolisée par la fonction gaussienne, dont la largeur a mi-hauteur est voisine de 0.39
u.a. Pour le domaine de vitesse du projectile considéré, la durée d’interaction, de I'ordre
de 10717 s, est bien inférieure aux temps caractéristiques de la molécule (tels que la
période de vibration qui est de 'ordre de 10713 s). Pendant cette durée, les dimensions
moléculaires demeurent alors inchangées. On peut donc considérer que la transition entre
I’état fondamental de la molécule Hy, et un état d’énergie supérieure de Ho, H;, ou H3",
est du type ’transition Franck-Condon’, ou transition verticale [Con28] (cf. figure 1.1).
Enfin, notons que le nombre d’électrons impliqués, ainsi que la nature des particules

présentes dans 1’état final, different en fonction du processus produit lors de I'interaction.

1.1.1 Les processus d’ionisation directe

Le processus de simple ionisation (SI) est produit par I'interaction du projec-
tile avec un seul électron de la cible. Il conduit majoritairement a la formation de l'ion
moléculaire H,” dans son état fondamental X 22;(15%). Toutefois, compte tenu de la
distribution des distances internucléaires autour de la distance d’équilibre, des états du
continuum vibrationnel de I'état fondamental électronique de 1'ion moléculaire peuvent
étre peuplés. Ce processus de simple ionisation dissociative (SID) conduit alors & la dis-
sociation de I'ion moléculaire, formant ainsi, un proton et un atome neutre d’hydrogene
dans son état fondamental.

Le processus d’ionisation-excitation (IE) implique les deux électrons de la cible.
Un électron est émis dans le continuum suite a une ionisation directe, tandis que 1’ion
moléculaire résultant se trouve dans un état excité. Tous les états excités de I'ion H, sont
dissociatifs, et conduisent donc a la formation d'un proton et d’un atome d’hydrogene
dans une sous-couche électronique excitée nt.

Le processus de double ionisation (DI), comme le processus d’ionisation-excitation,

implique les deux électrons de la cible. L’ion moléculaire H3" ne peut alors que se frag-
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Fic. 1.1 — Courbes d’énergie potentielle de quelques états de la molécule Hy et de ['ion
moléculaire Hy . La courbe de I'état fondamental de Hy (trait tiret) provient de [KSMS86].
Les états de lion moléculaire Hy (trait continu) sont issus de [Sha71]. Enfin, les courbes
des états doublement excités de Ho (trait pointillé) de symétrie 'S sont extraites de
plusieurs références : pour la série Q1 [SMI7], Qo [SMII], Qs et Q4 [FMO1].
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menter sous forme de deux protons.

1.1.2 Les processus d’excitation

Nous nous attarderons principalement sur la description des caractéristiques du pro-
cessus de double excitation de la cible, dans la mesure ou comme nous allons le voir,
les processus de désexcitation majoritaires qui s’ensuivent, conduisent a la formation de
particules chargées détectables a I’aide de notre dispositif.

Les états neutres doublement excités de la molécule (dite ”superexcitée” [Pla62]) se ca-
ractérisent par leur énergie interne généralement supérieure au premier potentiel d’ioni-
sation. Les courbes d’énergie potentielle de ces états doublement excités ont été classées
en fonction de leur position par rapport aux états de I'ion moléculaire H; . La série Q,
comprend ’ensemble des états doublement excités qui s’étend entre 1’état fondamental
X?%7 (1s0y) et le premier état excité *Xf(2po,) de I'ion moléculaire Dy . La série Q,
inclut tous les états compris entre le premier et le deuxieme état excité 2IT,(2pm,). Les
séries supérieures (@3, Q4 etc) sont définies suivant le méme principe. A titre d’exemple,
les courbes d’énergie potentielle des deux premiers états de symétrie '3 pour les quatres
premiéres séries (Q1, Qa, @3, Q4) sont représentées sur la figure 1.1.

Plusieurs voies de désexcitation s’offrent alors a la molécule. Les processus les plus pro-
bables sont l'autoionisation par effet Auger (Al), et la dissociation en deux fragments
neutres [KUH97]. Ces deux voies de désexcitation sont schématiquement représentées sur
la figure 1.2. Pour comprendre le cheminement de chacune d’entre elles, nous devons
prendre en compte le comportement de la molécule depuis la région Franck-Condon, jus-
qu’a une distance internucléaire infinie. L’état doublement excité est peuplé lors d’une
transition Franck-Condon depuis I'état fondamental de H, X'¥}¥ (1so7). Les noyaux
vont alors se séparer pendant la durée de vie de I’état doublement excité. Si le proces-
sus d’autoionisation a lieu pour une distance internucléaire comprise entre rp, et ry, les
états vibrationnels discrets de I'ion H,™ sont peuplés, laissant celui-ci dans son état lié.
En revanche, dans le cas ou l'autoionisation se produit pour une distance supérieure a
r1, les noyaux ont acquis suffisamment d’énergie cinétique, pour que la molécule puisse
se dissocier. Les fragments (H, H") et I'électron Auger produits se partagent I’énergie

d’excitation transférée a la molécule E a la suite de la collision selon la relation:
Er=E, +E,.+E avec FE.= FEyg+ Ey+ (1.7)

ou E.-, Fy, Ey+ représentent respectivement 1’énergie cinétique de 1’électron Auger, et
celles des fragments H et H', et E,, 1'énergie potentielle de la limite de dissociation

(18.08 €V pour la premiere limite). Enfin, si le temps de vie de 'ion moléculaire est
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Fi1G. 1.2 — Représentation schématique des différentes voies de désexcitation d’un état

doublement excités de la molécule Hy appartenant a la série QQq, vers ’état fondamental
de ion H .

suffisamment long pour que la distance internucléaire atteigne la valeur r,, le processus
d’autoionisation ne peut alors plus se produire. La molécule se dissocie en formant deux
atomes d’hydrogene.

En ce qui concerne les états appartenant aux séries (02, (03, etc, le processus d’autoionisa-
tion se produit presque exclusivement vers un état excité de Iion moléculaire H, . Dans
ce cas, ces états étant tous dissociatifs, I'ion moléculaire se dissocie en formant un proton

et un atome d’hydrogene dans une configuration excitée nt.

Un grand nombre de travaux expérimentaux et théoriques ont été motivés par l'exis-
tence de ces différentes voies d’ionisation. La plupart d’entre eux se sont focalisés sur
les caractéristiques des distributions en énergie et en angle des fragments ioniques, et
des électrons émis. Nous allons a présent décrire ’ensemble des résultats obtenus par ces
différentes approches. Dans un premier temps, nous aborderons I’étude de la molécule H,
a travers les caractéristiques des fragments ioniques. Puis, dans un deuxieme temps, nous

détaillerons les travaux effectués concernant 1’étude de 1’émission électronique.



1.2 Etude de la molécule Hy par ’analyse des propriétés des fragments ioniques 11

1.2 Etude de la molécule H, par I’analyse des pro-

priétés des fragments ioniques

Les différentes études basées sur la mesure des fragments ioniques se sont attachées a
interpréter les distributions en énergie des fragments, dans le but d’en extraire les sections
efficaces absolues ou relatives, et les sections efficaces différentielles en angle, des différents

processus d’ionisation dissociative.

1.2.1 Distributions d’énergie des fragments ioniques

La mesure des distributions d’énergie des fragments ioniques, formés a la suite de la
dissociation de la molécule, a fait I'objet d’un grand nombre de travaux dans les années
soixante. Les premieres mesures ont été effectuées a 1'aide d’électrons projectiles [DK63,
KD67, CM73b, CM73a, SACD75, BJRJ80]. Ce n’est que par le suite que les études se
sont tournées vers l'utilisation de faisceaux de photons [BF73, GS75, DD78, SB79] et
d’ions [EWST77, WEST77]. La quéte de la plupart de ces études était de déterminer les
états moléculaires de la molécule Hy, et de I'ion H,™ peuplés lors de la collision. Pour cela,
les distributions d’énergies mesurées ont généralement été comparées aux distributions

théoriques obtenues a partir de la méthode des projections.

Méthode des projections

Les distributions en énergie des fragments peuvent étre estimées a partir de la méthode
des projections développée par Coolidge et al. [CJP36]. Le principe de la méthode est
représenté sur la figure 1.3 pour une transition entre I'état fondamental de H, et 1’état
2po, de Iion H,. L énergie la plus probable emportée par les deux fragments correspond
a l’écart entre I'énergie potentielle de 1’état final dissociatif définie pour la distance inter-
nucléaire d’équilibre, et I’énergie potentielle de la limite de dissociation. Les énergies les
plus probables emportées par le fragment H ™, prédites par la méthode, sont rassemblées
dans le tableau 1.1 pour les premiers états de I'ion moléculaire H,, ainsi que pour I'ion
H3t [LYSLS7).

Cette méthode a été tres largement utilisée pour extraire les contributions des différents

états de I'ion Hy et de I'ion H3", des distributions d’énergie mesurées.

Distributions d’énergie

La figure 1.4 présente la distribution d’énergie des ions H™ mesurée par Edwards et
al. [EWDE90, EWDE9I1]| pour des protons incidents de 0.5 MeV /amu. Le spectre montre
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F1G. 1.3 — Principe de la méthode des projections pour une transition depuis l’état fonda-
mental de Hy vers l’état 2po,, de l’ion H2+. La distribution des distances internucléaires
est représentée par une fonction gaussienne.

Etat de I’ion moléculaire Energie du fragment H+ (eV)

Hy 2% ) (1s0y) <05
Hy™ 2% (2poy) 7.9
H ™ 210, (2pmy,) 5.0
HF* 251 (2s04) 5.8
HZT 9.7

TAB. 1.1 — Energie cinétique la plus probable emportée par le fragment HY (dans le
référentiel du centre de masse) lors de la dissociation de la cible ionisée, pour les premiers
états de ion moléculaire Hy, et pour lion H".
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F1G. 1.4 — Distribution d’énergie des fragments H™' produits par les différents proces-
sus d’ionisation dissociative (SID, AI, IE et DI) mesurée par Edwards et al. [EWDFE90,
EWDE91]. Les données expérimentales sont ajustées par les distributions d’énergie obte-
nues par la méthode des projections [CIP36], pour quelques états de Hy*, de Hy (1soy,,
20T, 280,, 2po,) et de HY™ (HYH?).

différentes structures, semblables a celles qui furent observées a l’occasion des travaux
préliminaires effectués avec des ions projectiles [LYSL87, SLL90]. A 'instar des précédents
auteurs, Edwards et al. interpretent ces structures a 'aide des distributions d’énergie de
quelques états de la molécule Hy, et des ions moléculaires H,” et H3" obtenues par la
méthode des projections. Ainsi, les ions HT de faible énergie (<1 eV) proviennent de la
dissociation de I'ion moléculaire H, induite par le processus de simple ionisation disso-
ciative. D’autre part, la formation de fragments H* de plus haute énergie (entre 4 et 13
eV) est attribuée aux processus d’ionisation-excitation et double ionisation. Comme nous
I'avons vu précédemment, les états excités de 'ion H,, ainsi que I'état de I'ion H3*, sont
tous dissociatifs, et conduisent a ’émission de protons dont les énergies les plus probables
sont rassemblées dans le tableau 1.1. Enfin, d’apres la plupart des auteurs, la seule contri-
bution des distributions en énergies de quelques états de I'ion Hy (1soy, 2pm,, 2504, 2poy,)
et de HZ* (HTH™) ne suffit pas pour reproduire le spectre en énergie expérimental dans
la région autour de 3 eV. Il fut alors suggéré d’inclure la contribution de quelques états
doublement excités de la molécule H,, conduisant au processus d’autoionisation dissocia-
tive.

Les contributions des différents états proposés par Edwards sont représentées sur la figure
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1.4. Elles montrent que les processus d’ionisation-excitation (IE) et de double ionisation
(DI) sont clairement séparés du processus de simple ionisation dissociative (SID), par la
mesure de 1’énergie cinétique emportée par les fragments. Comme nous le verrons dans les
paragraphes suivants, cette particularité a été intensivement mise a profit pour déterminer
les sections efficaces ainsi que les distributions angulaires des différents processus de SI,
IE et DI.

Toutefois, en dépit du fait que la somme des distributions d’énergie de quelques états
de Hy, Hy et H3', calculées par la méthode des projections, reproduit correctement les
données expérimentales, quelques doutes planent sur la valeur des contributions de chacun

d’entre eux, notamment celle des états doublement excités conduisant au processus Al.

1.2.2 Section efficace des différents processus

La mesure des sections efficaces absolues des différents processus (SI, IE, DI) produits
lors de l'interaction entre un ion et la molécule Hs, a fait I'objet de travaux successifs,
depuis les premieres mesures de Puckett et al. [PTM69]. La quasi-totalité d’entre eux
a été réalisée pour des énergies du projectile s’étalant sur 1’ensemble du domaine des
vitesses intermédiaires (0.5-1.5 MeV /uma), et pour différents projectiles incidents®. A titre
d’exemple, nous avons représenté sur la figure 1.5, les sections efficaces des processus de
simple ionisation non dissociative (SIND), d’ionisation-excitation et de double ionisation
en fonction de 'énergie du projectile, mesurées par Cheng et al. pour le systéme O3t + D,
[CCK™190], et par Shah et al. [SG82, SMGR89] pour le systeme H + H,. Les sections
efficaces du processus de simple ionisation non-dissociative, ont été déterminées a partir
du taux d’ions Dy (H,") détectés en coincidence avec le projectile O (Cheng et al.),
ou un électron (Shah et al.). Les sections efficaces des processus IE et DI ont quant a
elles, été déterminées & partir des contributions de quelques états (D3", 2po,,, 250, et
2pm,) déduites des distributions d’énergie par la méthode des projections. Compte tenu
des nombreux doutes qui planent sur la validité de ces contributions, 1'exactitude des
sections efficaces de chacun des processus est largement discutable.

Une autre approche pour estimer la probabilité des différents processus consiste a

mesurer la section efficace relative entre les processus a deux et a un électron :

Org +0Ar +0pr

R* = ou 0gr = 0sip + OSIND (1.8)

0sr

1. voir aussi les travaux expérimentaux de Rudd et al. [RDT'83, RGID85], et d’Edwards et al.
[EWE85a, EWE85b, EWE85¢c, EWE86, EWDE90, EWEQ(], ainsi que les travaux théoriques de Nagy et
al. [NV92b, NV92al.
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F1G. 1.5 — Section efficace des processus de simple ionisation non dissociative (SIND),
ionisation-excitation (IE) et double ionisation (DI), pour les systémes O%T+ Dy [CCKT 90]
et HY + Hy [SG82, SMGS89).

Selon les travaux théoriques de Krishnakumar et al. [KBRK94], le rapport entre les contri-
butions des processus impliquant 2 électrons et 1 électron de la cible dépend uniquement

de la charge ¢ du projectile, et de sa vitesse V), (en unité atomique) a travers la relation:

q2

R—A+B— L
VA (0.181,)

(1.9)
ou les valeurs des constantes A = 0.0277 et B = 0.407 on été déterminées a partir d'un
ajustement des données disponibles. Comme le montre la figure 1.6, le modele semble en
tres bon accord avec les résultats expérimentaux obtenus par différents auteurs.
Notons toutefois, que ce rapport differe du taux HT/H, , généralement mesuré [SG82,
BKST96, KBRK94, CCK'90], par la contribution du processus de simple ionisation dis-
sociatif (SID):

H*  oip+o0ar+0pr+0sp

- 1.10
H OSIND ( )

Bien que la probabilité du processus SID soit faible devant celle du processus de simple
ionisation non dissociative, elle n’est pas négligeable devant celles des processus IE et DI.
Récemment, Ben-Itzhak et al. ont déterminé le rapport og;p/osrnp entre les contributions
des processus de simple ionisation dissociative et non-dissociative pour différents isotopes
de la molécule Hy [BIKC196] (cf. tableau 1.2). Selon eux, ce rapport est indépendant de
la vitesse du projectile, et dépend uniquement du recouvrement entre les fonctions d’onde

vibrationnelle des états fondamentaux o (r) de Hy et ¢, (r) de Hy a travers le taux de
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totalement épluchés: H*, LT, C®F, F9 [WBICK99] - C%F, O%F, S'* [KBRK9j] -
HT, He** [SG82, SMG89] - O¥F [CCK'90] - H, Li*" [BKST96, BRK96]. La courbe
représente la loi d’échelle proposée par Krishnakumar et al. [KBRK94] avec A = 0.0277
et B =0.407.

T T T T T A T T T T
(a) 4 (b)
VAN o
a 1 30+ -
A 2 8 o [¢)
10 | = E ©
[ A
E [m] o
A o o
A 5038 o 5 o
&3 A o E 20 | R g o © 4
1F O -
[m] (e}
A |E/SI
O DIS | O DVIE
[u} 10 b o 4
01 " " " " 1 " " " " 1 " " " " 1 " " " " 1 " " L " " " 1 " " " " 1 " " " " 1 " " " " 1 " il
0 5 10 15 20 0 5 10 15 20
Charge q de l'ion projectile Charge q de l'ion projectile

Fic. 1.7 — Rapports DI/SI, IE/SI (a) et IE/DI (b) mesurés par Wells et al. avec des
projectiles de 1 MeV/amu [WBICK99].
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transition 7). défini par:

o 2
va = / dr¢vf (T)iﬂo(?") <111)
0
Isotope Rapport osip/osinp (%)
H, 1.47 + 0.0082
HD 0.980 £ 0.015
D, 0.485 £+ 0.036

TAB. 1.2 — Rapport entre les sections efficaces des processus de simple ionisation dissocia-
tive (SID), et non-dissociative (SIND), pour différents isotopes de la molécule d’hydrogéne.

Au dela du rapport entre les sections efficaces des processus a deux et a un électron,
une meilleure compréhension des mécanismes de collision peut étre obtenue a partir du
rapport entre les contributions de deux processus distincts (DI/SI, IE/SI, ou DI/IE).
Actuellement, les seuls résultats disponibles concernant ces rapports sont ceux obtenus
récemment par Wells et al. [WBICK99], dans le cadre de leur étude sur l'effet de la
charge ¢ du projectile sur ces différents rapports. Le processus DI est isolé par la mesure
en coincidence des deux fragments H™' produits, tandis que les deux processus IE et
SID sont séparés a 'aide des distributions en énergie du fragment H* (en négligeant la
contribution du processus Al). Les rapports DI/SI, IE/SI et DI/IE sont représentés sur la
figure 1.7, pour des charges ¢ comprises entre 1 et 20, et pour une énergie fixe du projectile

égale a 1 MeV /amu.

1.2.3 Distributions angulaires des fragments ioniques

Dans le cadre de I'approximation dite du 'recul axial’ [Zar67], la direction d’émission
des fragments formés définit I'orientation de la molécule au moment de la collision. Ainsi,
les différents auteurs impliqués dans la mesure de I’angle d’émission des fragments n’ont
pas a proprement parler, rapporté leurs résultats en termes de distributions angulaires des
fragments H™. Ils ont généralement préféré décrire la dépendance d’un processus donné,
en fonction de I'angle de la molécule par rapport au faisceau incident.

Du fait de la grande difficulté a séparer correctement les différents processus, la mesure
des distributions angulaires est restée 'apanage des différents groupes initialement im-
pliqués dans la mesure des distributions d’énergie [CCKT90, EWDE90]. A T'instar de la
mesure des sections efficaces, la mesure des distributions angulaires des fragments H*

produits par les différents processus d’ionisation, a donc largement tiré profit de I'ana-
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F1G. 1.8 — Distributions angulaires des fragments H™ produits par les processus de double
tonisation et d’ionisation-excitation par rapport a la direction du projectile, pour des ions
O incidents d’énergie comprise entre 2 et 16 MeV.

lyse des distributions d’énergie des fragments, a partir de la méthode des projections.
Les distributions angulaires ont généralement été construites a partir de la contribution
des différents processus obtenue par la méthode, pour différents angles d’observation par
rapport au faisceau incident.

Ainsi, en marge de leur étude sur la dépendance du processus de capture électronique
en fonction de l'orientation de la molécule, Cheng et al. ont déterminé la distribution
angulaire des processus d’ionisation-excitation et de double ionisation pour des ions O%*
incidents d’énergie comprise entre 2 et 16 MeV [CCF193]. Les distributions angulaires
mesurées, rassemblées sur la figure 1.8, montrent une émission sensiblement isotrope des
fragments H™ par rapport & la direction du faisceau incident, quelle que soit 1’énergie du
projectile.

Une description plus détaillée des distributions angulaires des fragments H ™ produits par
les différents processus (DI, IE), a été réalisée par Nagy et al., dans le cadre d’une étude
sur I'influence de la corrélation électronique sur le processus d’ionisation [NV94b, NV94a).

Leurs travaux rapportent les valeurs des sections efficaces pour les processus de double
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ionisation et d’ionisation-excitation en fonction de 'orientation de la molécule pour des
ions incidents d’énergie égale a 1 MeV/amu. Les sections efficaces obtenues, reportées
sur les figures 1.9a-d, sont comparées aux résultats expérimentaux d’Edwards et Ezell
[EEWT91, EWME92]. Pour le cas du processus de double ionisation (figure 1.9a), les sec-
tions efficaces théorique et expérimentale ne montrent aucune dépendance du processus
en fonction de l'orientation de la molécule. Ces résultats confirment les mesures effectuées
antérieurement par Yousif et al. [LYSL87, YLL88|. En revanche, en ce qui concerne le
processus d’ionisation-excitation, les sections efficaces calculées pour les états de l'ion
moléculaire Hy 2po.,, 2pm,, 250, ne reproduisent pas les données expérimentales de fagon
satisfaisante. Cet écart est, en partie, justifié par Nagy et al., par le fait que leur calcul
dépend trop fortement de la forme de la fonction d’onde utilisée pour ’état fondamental
de la molécule Hs.

Plus récemment, Bodea et Nagy ont étendu leur modele théorique au cas du processus de
double excitation [BN0O], de fagon a reproduire les données expérimentales de Edwards
et al. [ EWME92] obtenues pour les états 12; et TI,. Comme le montre la figure 1.9e,
les sections efficaces calculées sont a nouveau en désaccord avec les résultats d’Edwards.
A nouveau, 'analyse servant de base aux résultats expérimentaux d’Edwards présentant
quelques incertitudes, il n’est pas totalement surprenant que les résultats théoriques de

Nagy et Bodea ne soient pas en accord avec les données expérimentales.

1.3 Etude de la molécule H; a travers les propriétés

de I’émission électronique

L’étude de I’émission électronique induite par 'impact d’ions, constitue une approche
complémentaire a celle reposant sur la description des caractéristiques des fragments,
pour étudier les propriétés de la molécule H,. La démarche, qui consistait a décrire
les différents processus d’ionisation (simple ionisation dissociative et non dissociative,
ionisation-excitation, double excitation et double ionisation) par la mesure des gran-
deurs caractéristiques des fragments ioniques (distributions en énergie et en angle, sec-
tions efficaces), ne peut pas étre reconduite dans le cas de 1’émission électronique. En
effet, contrairement aux distributions d’énergie des fragments ioniques, les distributions
d’énergie des électrons ne permettent généralement pas de séparer directement la contri-
bution des différents processus. Les études basées sur les propriétés des électrons émis, se
sont alors focalisées sur la dynamique du processus d’ionisation dans son ensemble.
Dans le cadre particulier des collisions ions-Hs, les travaux réalisés a ce jour restent tres

peu nombreux. Nous rapportons d’une part les travaux de Tribedi et al. sur ’étude des
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double ionisation (DI), (b,c,d) d’ionisation-excitation (IE), et (e) de double excitation
(DE) pour des protons incidents. Les courbes représentent les résultats théoriques de Nagy
et Bodea [NV94b, NV94a, BNOO]. Les points correspondent aux données expérimentales
relevées par Edwards et al. pour des protons incidents. Pour le cas du processus de double
excitation, plusieurs énergies des protons incidents sont considérées: 0.75 MeV, 1 MeV

et 2 MeV.
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caractéristiques de 1’émission électronique induite par I'impact d’ions sur la molécule H,
dans le champ coulombien créé par chacun des partenaires de la collision (noyaux cible,
projectile), et d’autre part les travaux de Stolterfoht et al. sur les effets d’interférence

attendus dans la simple ionisation de la molécule Hs.

1.3.1 Etude du systeme collisionnel ion-H,: Effet de centre

Avant de présenter les résultats obtenus dans le cadre des collisions ion-H,, nous
allons brievement décrire les principales caractéristiques du processus d’ionisation induit

lors d’une collision ion-atome.

Collisions ion-atome : Mécanismes d’ionisation

Afin d’introduire les divers mécanismes d’ionisation impliqués dans les collisions ion-
atome, nous avons représenté sur la figure 1.10 la section efficace du processus d’ionisation
relative au systéme 5 MeV /amu HT + H pour un angle d’observation de 5° par rapport &
la direction du projectile, en fonction de I’énergie de 1’électron. La distribution obtenue a
partir du modele théorique CDW-EIS (Continuum Distorted Wave-Eikonal Initial State
Approximation), dont nous exposerons les caractéristiques dans la suite du chapitre, per-
met de mettre en évidence plusieurs mécanismes conduisant a I’émission électronique. Les
électrons de basse énergie sont produits par des collisions a grand parametre d’impact
(’Soft Collisions” SC). A plus haute énergie, les deux structures présentes sont attribuées,
d’une part & des électrons capturés vers le continuum d’énergie du projectile ('Electron
Capture to the Continuum’ ECC), et d’autre part a des électrons produits par des colli-
sions binaires (’Binary-Encounter’ BE). Enfin, les électrons dont 1'énergie s’étend entre le
pic ECC et les basses énergies issues des collisions SC, résultent du mécanisme d’émission
électronique a deux centres ("T'wo-Center Electron Emission’ TCEE). Notons toutefois
que les frontieres entre ces différents mécanismes ne sont pas parfaitement définies. La
simple mesure des distributions d’énergie des électrons ne permet pas de dissocier claire-
ment chacun d’entre eux.

Les nombreuses études des systemes collisionnels ion-atome ont conduit la commu-
nauté a décrire ces différents mécanismes en termes d’effet de centres coulombiens formés
par chacun des noyaux du systeme [SDRI7|. Ainsi, la formation d’un centre implique
une forte interaction entre le noyau et 1’électron actif. La figure 1.11 représente sché-
matiquement le concept d’effet de centre. L’émission a un centre implique l'interaction
entre le noyau cible (ou projectile) et 1’électron actif. D’autre part, 1’émission est dite
a deux centres, lorsque les deux noyaux affectent la trajectoire de 1’électron. Sur un

plan théorique, plusieurs modeles aussi bien classiques que quantiques sont basés sur
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Fic. 1.10 — Distribution d’énergie des électrons produits lors de l’interaction entre un
proton de 5 MeV/amu et un atome d’hydrogéne, pour un angle d’émission de 5° par
rapport a la direction du faisceau projectile, obtenue par le modéle CDW-FEIS. Le spectre
met en évidence différents mécanismes conduisant a [’ionisation de la cible : *Soft collision’
SC, two-center electron emission’ TCEE, ’electron capture to the continuum’ (ECC), and
‘binary encounter’ (BE).

ce concept. Le premier modele quantique décrivant 1’émission électronique par impact
d’ions fut développé par Bethe a partir de I'approximation de Born au premier ordre
(B1). L’approximation est basée sur une théorie perturbative, qui n’est applicable que si
I'interaction entre le projectile et 1’électron actif reste faible. En revanche, I'interaction
entre le noyau cible et 1’électron est completement prise en compte. Ce modele reproduit
correctement certains mécanismes d’ionisation, mais il révele ses limites lorsque 1’électron
ressent l'influence du champ créé par les deux noyaux. Le modele théorique intégrant
Ieffet des deux centres, repose sur la théorie des ondes distordues CDW-EIS (Continuum

Distorted Wave-Eikonal Initial State Approximation).

Collision binaire (’Binary encounter BE’) L’interaction du projectile avec un
électron de la cible lors d’une collision binaire est un processus a deux corps. Dans la
représentation liée a I'influence des centres coulombiens, les collisions binaires conduisent
a une émission électronique a un centre, associé au projectile. Le noyau cible est respon-
sable de la distribution de vitesse initiale de 1’électron, mais ne joue aucun role dans le

mécanisme d’émission électronique. Lors d’une collision binaire, le moment transféré par



1.3 Etude de la molécule Hy a travers les propriétés de I’émission électronique 23

1 centre

2 centres
O p
— > ™

— —

e

\ 4

Fic. 1.11 — Représentation schématique de [’effet des centres sur les trajectoires de
Uélectron. L’émission a un centre implique l'interaction entre le noyau cible (ou projectile)
et l’électron actif. L’émission est dite a deux centres, lorsque les deux noyaux affectent la
trajectoire de [’électron.

le projectile a la molécule est important. Paradoxalement, I’approximation de Born (B1)
reproduit correctement le mécanisme BE. Cela parait contradictoire dans la mesure ou
le modele traite I'interaction entre 1’électron et le projectile de fagon perturbative. Cet
accord s’explique par le remarquable fait que les théories perturbatives au premier ordre
et d’ordres supérieurs conduisent aux mémes résultats. Pour les projectiles dont la vitesse
est supérieure a celle de 1’électron lié, les collisions binaires sont responsables du pic ob-
servé sur les distributions d’énergie des électrons, pour un angle défini par rapport a la
direction du faisceau (cf. le pic a environ 10 keV sur la figure 1.10). La position de ce pic

dépend de I’angle d’émission de l'électron selon la relation [FPRI1]:
epp = 4Tcos*0 — 2E, avec 0<6<90° (1.12)

ou Ej, est le potentiel d’ionisation de ’atome cible, # ’angle d’émission de 1’électron par
rapport a la direction du faisceau projectile, et T = E, /M, le rapport entre 1'énergie du
projectile et sa masse (donnée en unité de masse d’électron). Le réduction par le terme
2F, a pour but de prendre en compte la distribution de vitesse initiale de 1’électron lié.
La largeur du pic est quant a elle, déterminée par le profil Compton de 1’électron dans
la cible? [ZRW94]. Toutefois, les données expérimentales présentent un léger décalage
du pic binaire vers les faibles énergies, par rapport a la valeur prédite par la relation
1.12, qui est généralement attribué a l'influence des deux centres coulombiens. Enfin, il
est important de souligner que la position du pic binaire varie avec ’angle d’observation

(cf. équation 1.12). Par conséquent, le pic n’est plus observé sur les distributions d’énergie

2. Le profil Compton représente la distribution de la composante d’impulsion de 1’électron lié suivant
la direction du projectile (axe z), obtenue apres avoir intégré sur les autres composantes. Le terme ’profil
Compton’ a été introduit par Compton lui-méme dans sa méthode de diffusion inélastique des photons
[Com23].
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des électrons, intégrées sur tous les angles d’observation.

D’autre part, la contribution des collisions binaires lors de 'interaction entre un ion tres
énergétique et un atome est également mise en évidence dans les distributions angulaires
de I'électron. La figure 1.12 représente la distribution angulaire mesurée par Stolterfoht et
al. pour le systeme 95-MeV /amu Ar'8* — Li [SCGT99]. Les résultats expérimentaux sont
comparés d’une part a la contribution des collisions a grand parametre d’impact (SC), et
d’autre part a la contribution conjointe des mécanismes BE et SC. Le pic présent autour
de 90° est une caractéristique induite par les collisions binaires. Comme le montrent
les résultats obtenus a 200 et 500 eV, les distributions angulaires sont principalement
dominées par la présence du pic binaire, traduisant le fait que I’émission d’électron de
haute énergie est principalement due au mécanisme BE. Pour les électrons de basse énergie
(5 eV), la contribution du mécanisme BE est beaucoup moins importante, mais ne peut

pas étre négligée devant celle des collisions a grand parametre d’impact.

Section efficace [cmZ/eV sr]
3

----8C ----8C
——SC+BE ——SC+BE
PR IR R NI R PR TP R BRI R
0 30 60 90 120 150 180 0 30 60 90 120 150 180

Angle d'émission [deg.] Angle d'émission [deg.]

F1G. 1.12 — Distributions angulaires mesurées par Stolterfoht et al. [SCGT99] pour le
systeme 95-MeV/amu Ar'®* — Li. La courbe continue représente la contribution des colli-
sions binaires (BE) et a grand paramétre d’impact (SC). La courbe en pointillé représente
la contribution des collisions a grand parametre d’impact.
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Collision a grand parametre d’impact : ’soft collision SC’ Les électrons de basse
énergie produits par des collisions a grand parametre d’impact sont principalement in-
fluencés par le champ créé par le noyau cible. L’émission électronique induite par ces col-
lisions est donc généralement décrite en terme d’émission a un centre. Toutefois, comme
nous le verrons ultérieurement, 'effet des deux centres peut également étre observé pour
des ions projectiles multi-chargés tres énergétiques.

A Tlinstar de la photoionisation, les collisions a grand parametre d’impact sont caracté-
risées par un faible moment transféré par le projectile. Cette similitude a généralement
conduit les différents auteurs a décrire I’emission électronique induite par ce type de colli-
sions comme des transitions dipolaires. Les travaux de Stolterfoht [SCGT99] effectués sur
le systeme 95-MeV /amu Ar!®* — Li ont permis de mesurer les distributions angulaires
des électrons produits par des collisions a grand parametre d’impact (SC). Les résultats
rassemblés sur la figure 1.12 rapportent de larges distributions centrées a 90°, semblables

a celles observées en photoionisation.

Electron capturé vers le continuum: ’Electron Capture to the Continuum
ECC’ La seconde structure présente dans les distributions d’énergie des électrons ob-
servées a un angle d’émission donné (dans la direction du projectile), est attribuée au
mécanisme de capture vers le continuum du projectile. Ce mécanisme peut étre interprété
classiquement comme une double diffusion de 1’électron, dans le champ coulombien créé
par les deux noyaux du systeme (cible et projectile). Dans un premier temps, ’électron
est émis dans le continuum par une collision binaire avec le projectile. Puis, suite a une
deuxieme diffusion par le champ créé par le noyau cible, I’électron emprunte une trajec-
toire parallele a celle du projectile. La position en énergie du pic ECC correspond a une
vitesse de 1’électron égale a celle du projectile. La forme asymétrique du pic résulte de
I'influence du noyau cible. Compte tenu de ’énergie du projectile utilisée, ce mécanisme

n’est pas observé dans notre étude?.

Emission électronique a deux centres : "T'wo-Center Electron Emission TCEE’
L’émission électronique a deux centres peut étre interprétée comme une généralisation du
mécanisme de capture vers le continuum. Comme nous 1’avons mentionné précédemment,
Ieffet induit par les deux noyaux a été observé dans le cas des collisions a grand parametre
d’impact. Toutefois, I'influence des deux centres augmente considérablement avec 1’énergie

de I’électron. L’étude de l'effet des deux centres repose généralement sur la comparaison

3. Pour I’énergie du projectile utilisée dans notre étude (13.6 MeV /u), I’énergie des électrons résultants
de ce mécanisme est de 'ordre de 634 eV. Comme nous le verrons dans les chapitres suivants, I’énergie
maximale des électrons mesurables est de 'ordre de 100 eV. Par conséquent, ce mécanisme ne peut pas
étre observé par nos mesures.
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des résultats expérimentaux avec ceux obtenus a partir de 'approximation de Born (B1).
Comme nous 'avons déja mentionné, cette approximation tient compte uniquement du
centre formé par le noyau cible. Ainsi, tout écart au modele peut étre attribué aux effets

induits par les deux centres. La figure 1.13 représente les sections efficaces d’émission

2eV 15eV
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—— CDW-EIS
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F1G. 1.13 — Section efficace du processus d’émission électronique induit par impact d’ions
Nel®t o 5 MeV/amu sur l'atome d’hélium He, en fonction de l'angle d’émission de
Uélectron. Les données expérimentales obtenues par Stolterfoht et al. [SPST95], sont com-
parées aux résultats prédits par les deux modéles théoriques CDW-EIS et B1.

électronique mesurées, et calculées par les méthodes B1 et CDW-EIS pour le systeme 5
MeV /amu Ne'®" — He. La méthode B1 montre des différences notables pour les angles
d’observation vers 'avant (dans la direction du faisceau) et vers l'arriere, qui sont donc
attribuées a l'effet des deux centres. En revanche, cet effet est tres bien reproduit par le
modele CDW-EIS. L’accord entre la méthode et les résultats expérimentaux est d’ailleurs
remarquable sur tout le domaine angulaire, et cela pour une gamme d’énergie des électrons

importante (2 ordres de grandeurs). Pour des électrons d’énergie 150 et 1000 eV, leffet
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des deux centres est principalement observé pour les angles ou la section efficace est
faible. A 'inverse, pour des angles d’observation proches du pic binaire (75°), les données
expérimentales sont correctement reproduites par 'approximation de Born, ce qui suggere
que I’émission a un centre devient prépondérante. Enfin, pour des électrons de plus basse
énergie (2, 15 eV), la position du pic binaire est légerement décalée par rapport a celle
prédite par la méthode B1l. Ce décalage angulaire, comme pour celui du pic d’énergie,
peut étre attribué a l'effet des deux centres. Notons toutefois qu’en dépit du fait que
I'influence des deux centres ne peut pas étre ignorée dans le cas des collisions a grand
parametre d’impact, elle reste cependant tres faible. Pour le systeme collisionnel décrit
précédemment, le rapport entre les sections efficaces obtenues pour les angles avant et
arriere est de l'ordre de 2 pour des électrons de 2 eV, tandis que ce méme rapport vaut

10 pour des électrons de 150 eV.

Collisions ion-H,

Dans la continuité des différents travaux effectués sur les cibles atomiques, 1’étude des
propriétés de I’émission électronique induite par impact d’ions sur la molécule H,, consti-
tue un premier pas vers la description de cibles plus complexes que les atomes. Dans
ce cadre, 'effet des deux centres coulombiens sur 1’émission électronique a été étudié
récemment par Tribedi et al. pour le systéme 1-MeV/u C®" — H, [TRGRO1]. Les dis-
tributions angulaires de 1’électron, mesurées par rapport a la direction du faisceau, sont
rapportées sur la figure 1.14. Les résultats expérimentaux montrent clairement 'effet des
centres sur ’émission électronique. Comme dans le cas des atomes, ’émission vers I'avant
(dans la direction du projectile) est favorisée par rapport a 1’émission vers l'arriere. D’autre
part, pour un angle de 'ordre de 70°, les résultats rapportent la présence du pic binaire,
dont la contribution augmente avec ’énergie de 1’électron. Les données expérimentales
sont également comparées a celles obtenues par les modeles théoriques B1 et CDW-EIS,
pour lesquels la molécule H; est traitée comme un atome hydrogénoide de charge effective
Zeyp 6gale a 1.064. Comme on peut s’y attendre, le modele CDW-EIS est en assez bon
accord avec les données expérimentales. A l'inverse, I'approximation de Born ne repro-
duit pas correctement les effets des deux centres, pour les émissions vers 'avant et vers
larriere. Enfin, pour les grandes énergies d’électron, le désaccord observé entre le modele
CDW-EIS et les données est attribué a la modélisation schématique de la molécule Ho

dans le calcul théorique.



28 Chapitre 1 — Interaction ion-Hy : état des lieux

|

Section efficace [Mb/eV sr]

0 30 60 90 120 150 180 0 30 60 90 120 150 180

Angle [deg.] Angle [deg.]

Fic. 1.14 — Distributions angulaires de ’émission électronique induite par impact d’ions
C%" a 1 MeV/amu sur la molécule Hy, mesurées par Tribedi et al. [TRGRO1]. Les données
sont comparées a celles obtenues par 'approximation de Born (B1), et par la méthode
CDW-FEIS.

1.3.2 Etude des propriétés moléculaires: Effet d’interférence

Comme le montrent les résultats obtenus par Tribedi et al., les principales caractéri-
stiques de I’émission électronique, induite par impact d’ions sur la molécule Hs, peuvent
étre décrites en termes d’effet de centres, de la méme facon que pour les cibles ato-
miques. Récemment, les travaux effectués par Stolterfoht et al. ont permis de mettre
en évidence des effets beaucoup plus fins, liés a la structure moléculaire de la cible,
sur 1’émission électronique [SSHT01, SSGT03]. Leurs études se sont focalisées sur le fait
que les deux atomes constituant la molécule Hy sont indiscernables. Par conséquent,
leurs contributions au processus d’ionisation s’ajoutent de fagon cohérente, donnant ainsi

naissance a des effets d’interférences semblables a ceux observés dans les expériences de
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F1G. 1.15 — Sections efficaces doublement différentielles en angle et en énergie du processus
d’ionisation, pour le systéeme 68 MeV/uma Kr3**t — H,. Les points correspondent auzx
données expérimentales, mesurées par Stolterfoht et al. [SSGT03]. La courbe représente
les sections efficaces pour l'atome d’hydrogéene, déterminées a partir du modele CDW-EIS.

Young [You07, FLS65]. Ces travaux s’inscrivent dans la continuité des études théoriques
réalisées dans le cadre de la photoionisation [CF66, WB99] et de la capture électronique
[TG60, CBR99].

Pour mettre en évidence les effets d’interférences pour le processus d’ionisation, Stolter-
foht et Briggs suggerent que la section efficace doublement différentielle en angle et en

énergie de I’émission électronique do g, /dqdedS) peut s’écrire sous la forme:

domy, doan sin(pd)
- 1 11
dqded)  dqdzdQ { T (1.13)

ou df est 'angle solide d’observation, et de I’énergie de 1’électron. Le terme dogy /dqdedS)
représente la section efficace d’ionisation dans le cas de deux atomes d’hydrogene indépen-

dants. Enfin, le terme entre crochet représente la description formelle des interférences,
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ou d est la distance internucléaire d’équilibre de la molécule dans son état fondamental,
et p = |k — ¢| la différence entre le moment k de Iélectron et le moment transféré ¢ par le
projectile. L’orientation de la molécule a I'instant de la collision n’étant pas connue dans
le cadre de cette expérience, I’équation 1.13 est obtenue apres avoir intégré sur toutes les
orientations.

Les sections efficaces doublement différentielles en angle et en énergie mesurées récemment
par Stolterfoht [SSGT03], sont représentées sur la figure 1.15. Malgré le fait que toute 'in-
formation du processus d’ionisation soit contenue dans ces sections efficaces, cette quantité
n’est cependant pas la plus appropriée pour mettre en évidence des effets aussi fins que

ceux produits par les interférences. Pour extraire les oscillations induites par le phénomene

® Expérience
ajustement

SEDD(H,)/SEDD(2*H)

) 1 2 3 4 0 1 2 3 4 0 1 2 3 4

Vitesse de I'électron [u.a.]

Fi1a. 1.16 — Rapports entre les sections efficaces doublement différentielles (SEDD) me-
surées pour la molécule Hy, et calculées par la méthode CDW-EIS pour l’atome d’hy-
drogene. Les points correspondent aux données expérimentales obtenues par Stolterfoht et
al. [SSGT03]. Les courbes représentent l'ajustement des données par la fonction 1+sinz/x,
semblable au terme d’interférence présent dans l’équation 1.183.

d’interférence, les différents auteurs préferent généralement s’appuyer sur le rapport entre
la section efficace d’ionisation de la molécule Hs, et celle de I'atome d’hydrogene. Faute
de données expérimentales, les sections efficaces pour 'atome d’hydrogene sont obtenues
théoriquement a partir de la méthode CDW-EIS. La figure 1.16 représente les rapports
pour différents angles d’observation (30, 60 et 90°) obtenus par Stolterfoht.

Notons pour finir que les premiers résultats obtenus par Stolterfoht ont motivé ces der-
nieres années plusieurs études successives [BS01, NKPH02, GRFS02, HAL*03].
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1.4 Conclusions: corrélation vectorielle

L’existence des nombreuses voies d’ionisation (ionisation dissociative et non dissocia-
tive, ionisation excitation, double ionisation) produites lors de I'interaction entre un ion et
la molécule Hy, a motivé un grand nombres d’études. Ces dernieres se sont principalement
focalisées sur la description des grandeurs caractéristiques des fragments ioniques et des
électrons produits lors de la collision.

Les résultats obtenus a travers les propriétés cinématiques des fragments, ont montré que
les différentes voies d’ionisation pouvait étre en partie isolées a 'aide des distributions
d’énergie. Pour cela, les distributions ont généralement été comparées aux distributions
théoriques prédites par la méthode des projections, afin d’extraire la contribution des
différents états moléculaires peuplés lors de la collision. Cette méthode d’analyse a alors
permis de déterminer les sections efficaces des processus, ainsi que les distributions angu-
laires des fragments, a partir des contributions déduites. Toutefois, d’apres les résultats
théoriques de Sanchez et al. [SM99a], ainsi que les récents résultats expérimentaux de
Lafosse et al. [LLB'03], il subsiste quelques doutes sur la validité des différentes contri-
butions obtenues, notamment celle des états doublement excités.

Contrairement aux caractéristiques des fragments ioniques, les caractéristiques cinémati-
que des électrons émis ne permettent pas de séparer clairement chacune des voies d’ionisa-
tion. Ainsi, I’étude de I’émission électronique s’est focalisée sur la dynamique du processus
d’ionisation dans son ensemble. Les travaux rapportés concernent d’'une part ’étude de
I’émission électronique dans la champ coulombien créé par les deux noyaux du systeme
(noyaux cible et projectile), et d’autre part les effets d’interférence attendus dans la simple
ionisation de la molécule

Comme nous l’avons mentionné dans l'introduction, nous nous proposons d’établir une
mesure complete des corrélations vectorielles entre les vecteurs impulsions des électrons
et des protons produits lors de la collision. Pour cela, nous avons développé un dispositif
expérimental capable de détecter en coincidence toutes les particules chargées produites
lors de la collision. A partir de la mesure de leurs temps de vol, et de la position de
leurs points d’impact sur la surface d’un détecteur sensible en position, nous pouvons
déterminer les trois composantes du vecteur impulsion de chacune des particules. Les

deux chapitres suivants sont consacrés a la description de ce dispositif.
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Le dispositif expérimental utilisé pour I’étude des propriétés vectorielles des particules
chargées émises suite a la collision entre un ion projectile et une molécule Dy, a été congu de
facon a remplir deux fonctions: d’une part, assurer la détection en coincidence de toutes

les particules chargées émises dans un angle solide proche de 47 stéradians, et d’autre
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part permettre la détermination du vecteur impulsion de chaque particule détectée. Pour
satisfaire au mieux ces exigences, le dispositif s’appuie sur les techniques les plus récentes

utilisées dans le domaine de la spectroscopie d’ions de reculs:

— un faisceau d’ions projectiles présentant des caractéristiques temporelles adaptées a

la mesure de temps de vol;

— un jet supersonique de faible diametre (au niveau de la zone d’interaction) délivrant

une cible monocinétique;

— un spectrometre de vitesse permettant la détection en coincidence des particules

chargées (électrons, ions) produites;

— deux détecteurs sensibles en position placés en vis a vis pour la détection des

électrons et des ions;

— un systeme d’acquisition multiparamétrique, permettant ’analyse et ’enregistre-
ment en mode événement par événement des mesures effectuées suite a une détec-

tion.

Dans ce chapitre, apres avoir succinctement présenté son principe de fonctionnement,
nous décrirons d’une fagon générale les différents éléments constituant le dispositif ex-
périmental. En ce qui concerne le spectrometre de vitesse, une simple description de ses
caractéristiques mécaniques sera faite ici. Nous aborderons son fonctionnement et son

optimisation de facon détaillée dans le chapitre suivant.

2.1 Principe de fonctionnement du dispositif expéri-

mental.

Les ions projectiles fournis par le Grand Accélérateur National d’lons Lourds (GANIL)
entrent en collision avec la cible moléculaire issue d'un générateur de jet supersonique,
dans la chambre d’analyse. Les électrons et les ions produits lors de la collision sont
dirigés vers deux détecteurs sensibles en position, a 1'aide d’un champ électrique et d’un
champ magnétique uniformes, orientés suivant I’axe de symétrie du spectrometre (axe ).

A Tissue d’une détection, trois observables sont mesurées:

— le temps de vol de chaque particule entre I'instant de la collision et celui de sa
détection;
— les coordonnées (Y,Z) de la position d’impact de la particule sur le détecteur.
Les composantes de vitesse longitudinale et transverses de chacune des particules sont

ensuite déterminées a partir de son temps de vol et des coordonnées de sa position d’impact

sur le détecteur. Le principe de fonctionnement du dispositif est présenté sur la figure 2.1.
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Faisceau d’ions projectiles
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Fi1G. 2.1 — Schéma de principe du dispositif expérimental.
2.2 Caractéristiques du faisceau d’ions

2.2.1 L’accélérateur d’ions lourds GANIL

Les ions accélérés au GANIL [Gan| sont produits par une source ECR (Electron Cy-
clotron Resonance). Ils sont ensuite extraits et triés en état de charge a 'aide d’un dipole
magnétique, avant d’étre successivement injectés dans un premier cyclotron compact (Cy),
de maniére a les pré-accélérer, puis dans un Cyclotron a Secteurs Séparés CSS1. A la sortie
de ce deuxieme cyclotron, les ions ont acquis une énergie allant de 4 & 13 MeV /u. Ils sont
ensuite épluchés lors de leur passage a travers une cible mince de carbone. A ce stade,
les ions sont a nouveau triés en état de charge. Un faisceau d’état de charge donné est
injecté dans un deuxieéme cyclotron a Secteurs Séparés (CSS2), avant d’étre dirigés vers
la sortie 'Haute Energie’ (HE). D’autre part, un faisceau d’état de charge inférieur peut
étre dirigé vers la ’Sortie Moyenne Energie’ (SME).

Les caractéristiques de quelques faisceaux d’ions produits au GANIL sont rapportées dans
le tableau 2.1. Pour notre étude, nous avons utilisé un faisceau d’ions 32S'+ 4 13.6 MeV /u

délivré par la Sortie Moyenne Energie (SME).
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Haute énergie (HE) Moyenne énergie (SME)
Elément Energie MeV/A Charge Energie MeV/A Charge

12¢ 95 6 13.7 5
36Ar 95 18 13.7 17
86Ky 60 34 9 32
129Xe 44 44 6.1 41
208p, 29 56 4.5 53

TAB. 2.1 — Energie et charge de quelques-uns des faisceaur d’ions les plus couramment
produits au GANIL.

2.2.2 Structure temporelle du faisceau d’ions

Par le principe de fonctionnement de ses cyclotrons, le GANIL délivre un faisceau
pulsé dont la fréquence dépend du type et de I'énergie de 'ion utilisé. Le faisceau obtenu
est ainsi constitué d’une succession de paquets d’ions, caractérisés par une certaine largeur

32G15+ tilisé est de lordre de

temporelle. Pour notre étude, la fréquence du faisceau de
13.45 MHz (I’écart temporel entre deux paquets est donc égal a 74 ns), tandis que la
largeur d’un train d’ions a été évaluée a 620 ps.

Toutefois, les caractéristiques précédentes du faisceau employé ne satisfont pas pleinement
les exigences de notre mesure. En effet, afin d’associer rigoureusement les ions et les
électrons détectés avec le paquet projectile a l'origine de leur création, il est impératif
qu’aucune autre collision entre un paquet et la cible n’ait lieu tant que ces particules
n’ont pas été détectées. Cette condition est satisfaite en supprimant un certain nombre
de paquets successifs, a I'aide d'un dispositif disponible au GANIL (que I'on nommera
"Suppresseur de paquets’). Ainsi, ce dispositif nous a permis d’utiliser un faisceau dont la
période temporelle s’éleve a environ 9.2 us.

D’autre part, afin d’assurer une association rigoureuse des électrons avec les ions détectés,
il est impératif que chacun des paquets ne soit a 'origine que d’une seule collision avec la
cible. En pratique, cette condition est satisfaite en diminuant I'intensité du faisceau, tout
en conservant une statistique suffisante dans un temps d’acquisition raisonnable. Pour
une intensité du faisceau égale a 40 pA, chaque paquet contient en moyenne 1 ion, tandis
que le nombre moyen d’événements de coincidence (détection d’un électron et d’un ion)
est de I'ordre de 1000 /s.
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2.3 Description du jet supersonique

Le jet moléculaire utilis¢é comme cible lors des expériences doit présenter deux ca-

ractéristiques essentielles :

— les observables Positions (Y,Z) étant définies par rapport aux coordonnées du point
de collision, son diametre doit étre faible pour assurer une résolution maximale sur
leur mesure;

— l'objectif de la mesure étant de déterminer les vecteurs impulsions initiaux des par-
ticules émises, la distribution en vitesse des molécules cibles dans le jet doit étre

étroite.

Les jets moléculaires de type "supersonique’ présentant ces deux propriétés, constituent

par conséquent des bon candidats pour notre étude.

2.3.1 Principe de fonctionnement

Le jet supersonique est obtenu par la détente dans le vide d’un gaz sous une forte

pression Fy. La détente se fait a travers une tuyere dont le diametre D est tel que:

Ao
— 1 2.1
0 < (21)

ol \g est le libre parcours moyen d’une molécule du gaz sous la pression FP,. L’écoulement
a pour effet de transformer le mouvement désordonné initial en un mouvement de trans-
lation suivant I'axe de la tuyere. La vitesse suivant cet axe augmente alors au détriment
des composantes de vitesse transverses. Simultanément, la dispersion des vitesses longi-

tudinales devient tres étroite (cf. figure 2.2).

A

Jet effusif Jet supersonique

AVjet

Intensité normalisée

v

Vitesse des molécules

F1G. 2.2 — Distribution de vitesse des molécules selon la direction d’écoulement dans un
jet effusif (Mazwell-Boltzmann) et dans un jet supersonique.
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Toutefois, les collisions entre les molécules du jet et les atomes du gaz résiduel contenu
dans ’enceinte de détente peuvent détruire le caractere monocinétique du jet. En pratique,
deux solutions peuvent étre employées pour surmonter ce probleme : soit en diminuant la
pression du gaz résiduel dans I’enceinte a ’aide d’un systeme de pompage suffisamment
puissant, soit en augmentant la pression Fy en amont de la tuyere. La deuxieme solution
conduit a la formation, par collision entre le jet et le gaz résiduel, d'une surface fermée
dite “structure de choc’, a I'intérieur de laquelle les atomes et molécules du gaz résiduel ne
pénetrent pas (zone de silence) [Cam84]. L’augmentation de la pression Py est toutefois
limitée, a une température donnée, par la puissance du systeme de pompage, et par la for-

mation d’agrégats dont le nombre augmente avec la pression. La partie centrale du jet est

Enceinte 1 , : : Enceinte 2
. Disque de Mach P,

Zone de silence Vers la chambre

de collision

Diaphragme

Microtuyére

Structure de choc Ecorceur

U
\/

Pompage

Fi1G. 2.3 — Schéma de principe du générateur de jet supersonique.

alors prélevée dans la zone de silence par l'intermédiaire d’un cone percé en son sommet,
généralement nommé ’écorceur’, qui pénetre le jet sans détériorer ses caractéristiques.
En outre, afin de limiter la divergence du jet, les trajectoires axiales des molécules sont

ensuite sélectionnées a ’aide d'un diaphragme (cf. figure 2.3).

2.3.2 Le générateur de jet et le systéeme de pompage

Le générateur de jet supersonique utilisé est de type 'Campargue’ [Cam70]. Il est
constitué de deux chambres communiquant entre elles par I’écorceur. Le gaz initialement
sous la pression Py se détend dans la premiere chambre a travers la tuyere, dont la position
xe par rapport a I’écorceur est réglable. D’autre part, la divergence du jet émergeant dans
la chambre d’analyse est fixée par un diaphragme situé en sortie de la seconde chambre.

Une représentation de 1’ensemble du générateur de jet est donnée sur la figure 2.4.
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Fi1G. 2.4 — Aspect mécanique du générateur de jet supersonique.

Le bon fonctionnement du jet dépend fortement des pressions régnant dans chaque en-
ceinte. Chacune d’elles possede son propre systeme de pompage. En ce qui concerne la
chambre 1 (cf. figure 2.4), nous avons utilisé un systeme de pompage composé de trois
pompes montées en série: une pompe roots de 2050 m?®/h, une pompe roots de 253 m?/h,
et une pompe a palette de 40 m?®/h. Le pompage de la chambre 2 (cf. figure 2.4) est assurée
a I’aide d’une seule pompe turbo-moléculaire (de 400 1/s) associée en série a une pompe
primaire. Enfin, le systeme de pompage utilisé pour la chambre d’analyse est constitué
d’une pompe turbo-moléculaire, et d'un piege a azote liquide. D’autre part, pour éviter la
diffusion du jet sur les parois de la chambre d’analyse apres le point de collision, ce dernier
est dirigé a travers un tube étroit (de diametre interne égal a 10 mm) vers une pompe
turbo-moléculaire. Notons pour finir qu'un clapet étanche permet d’isoler le générateur
de jet, de la chambre de collision. Les pressions typiques dans les différentes chambres, en

fonctionnement pour une pression P, de 4 bars, sont données dans le tableau 2.2.

Pression (en mbar)

Chambre 1 4.2 1073
Chambre 2 5.7107°
Chambre d’analyse 1.8 1077

TAB. 2.2 — Pressions dans les différentes chambres en fonctionnement.
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2.3.3 Caractéristiques du jet

Le jet supersonique utilisé présente les caractéristiques suivantes:

Diameétre du jet

Le diametre ’optique’ ainsi que sa divergence sont définis par la géométrie de I’ensemble

tuyére-écorceur-diaphragme [Jar95].

Ecorceur Diaphragme
@ 463 ym @ 500 ym

Intensité

Tuyére
@30 um

wuw zg'j
ww 99

Fi1G. 2.5 — Schéma de principe du jet supersonique défini par [’ensemble tuyére-écorceur-
diaphragme.

La configuration géométrique utilisée lors de 'expérience conduit a un diametre thé-
orique au point de collision (c’est a dire a 85 mm du diaphragme) de l'ordre de 1.52 mm
pour la zone d’intensité maximum, et de 1.66 mm pour la zone de pénombre (cf. figure

2.5). Expérimentalement, le diametre du jet est évalué a environ 1.54 mm (cf. chapitre 4).

Vitesse moyenne des molécules dans le jet

La valeur moyenne V' de la vitesse des molécules dans le jet peut étre déterminée a

RT
= 347 — 2.2
V= /53470 (2.2)

ou R est la constante des gaz parfaits, T' la température en Kelvin et M la masse

partir de la relation (cf. [Jar95]) :

molaire de la molécule. Pour le cas du deutérium moléculaire a une température T' de
300 K, la vitesse moyenne théorique est égale a 1820 m/s. Comme nous le verrons dans

le chapitre 4 (cf. paragraphe 4.2.4), la vitesse mesurée est de 'ordre de 1830 m/s (+ 190
m/s).
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2.4 Le double spectrometre de vitesse

Le spectrometre de vitesse est la piece maitresse du dispositif expérimental. Il per-
met de détecter les particules chargées émises lors de la collision, dans un angle solide
proche de 47 stéradians. Les électrons et les ions sont confinés sur la surface finie de
leurs détecteurs respectifs, sous ’action d’un champ électrique et d’'un champ magnétique
uniformes, dirigés suivant I'axe de symétrie du spectrometre (axe z). Dans cet environ-
nement, les trajectoires des particules sont similaires a celles représentées sur la figure
2.6. Le champ électrique a pour effet d’extraire les particules de la zone de collision vers
leurs détecteurs respectifs, tandis que le champ magnétique leur impose un mouvement
de rotation dans le plan transverse a sa direction, confinant ainsi leurs trajectoires dans
le volume du spectrometre. La période de rotation Tj, dépendant linéairement de la masse
m de la particule, le déplacement induit par le champ magnétique sera différent pour
les électrons et les ions. Dans les conditions de l'expérience (géométrie du spectrometre,
intensité des champs), les électrons pourront accomplir plusieurs révolutions avant d’at-
teindre le détecteur, alors que la trajectoire des ions sera peu affectée par I'action du

champ magnétique.

z
-—
Y
Détecteur sensible
en position
Champ Champ
magnétique électrique
électron
¢ Faisceau d’ions
projectiles
ion
Jet supersonique
Détecteur sensible
en position

F1G. 2.6 — Trajectoire des électrons et des ions dans le spectrometre.

L’expression des temps de vol T¢ et T% des électrons et des ions, ainsi que les co-

ordonnées de leurs positions d’impact (Y,Z) sur chacun des détecteurs découlent des
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équations du mouvement. On montre que pour une particule dont les composantes de
vitesse initiale sont (Vo,, Voy, Vo.) émise a la position (zo, yo, 20), le temps de vol est

donné par la relation!:

. 204IE: | ., 4
7o = (ot Vg 205 )
|q|E1 m \/ 2|q\E1 del+8$0)

209|Ey 209|Er [ o By
b —\/VO%CJF 4 l(di’lJrs:co)—l—\/%Qer 4 = (df" + smo) + 2lalE d“
|q| By m m m

(2.3)

ou m est la masse de la particule, et s le signe de sa charge ¢ (s = 1 pour les ions chargés
positivement, -1 pour les électrons). Le temps de vol d'une particule est la somme des
temps passés dans les trois zones constituant chaque partie du spectrometre (cf. ci-apres),
de dimensions suivant 'axe z (dy, da, d3), et ot régnent des champs électriques d’intensités
différentes (F1,Es ,F3). En ce qui concerne les coordonnées (Y, Z) de la position d’impact,

leurs expressions sont données par les relations:

Y(t=T") = wio [Voysin (wot) + SV, (1 — cos (wot))] + o (2.4)
Z(t = Te) — wi Vousin (wot) — s5Voy (1 — cos (wof))] + 20 (2.5)

ou S vaut 1 pour un champ B dans le méme sens que 'axe #, —1 pour un sens opposé

|q| dépend uniquement de la masse m de

(cf. figure 2.6). La pulsation cyclotron wy =
la particule, de la valeur absolue de sa charge |q|, et de l'intensité du champ magnétique
B. Comme nous le verrons dans le chapitre 3, les composantes du vecteur vitesse initiale
peuvent étre déterminées a partir de I'expression analytique du temps de vol et des coor-
données (Y,Z). Dans la suite de ce paragraphe, nous nous intéresserons uniquement a la

constitution mécanique du spectrometre.

2.4.1 Structure du spectrometre

Le double spectrometre de vitesse comporte deux parties dédiées a la détection des ions
et des électrons (cf. figure 2.7). Chacune d’elles est constituée de trois zones ou regnent

des champs électriques d’intensités différentes :

— une zone d’extraction ou regne un champ électrique d’intensité E;

1. La détermination de l'expression analytique des temps de vol T et T°, et des coordonnées (Y,2)
des positions d’impact sur le détecteur est décrite en détail dans I’Annexe A.
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Fi1G. 2.7 — Structure du double spectrométre de vitesse.

— une zone de vol libre exempte de champ électrique;

— une zone de post-accélération ou réegne un fort champ électrique (Ej, ES).

La géométrie basée sur 1'utilisation conjointe d’une zone d’extraction et de vol libre a
été choisie de fagon a satisfaire les conditions de focalisation en temps dites de ”Wiley-
McLaren” [WMS55]. Dans ces conditions, le temps de vol devient indépendant de la po-
sition ¢ du point de création de la particule dans le volume d’interaction. D’autre part,
la présence de la zone de post-accélération permet de conférer aux particules 1’énergie
nécessaire a une détection efficace par les galettes & micro-canaux (cf. paragraphe 2.5.2).
Le spectrometre de vitesse est représenté sur la figure 2.8. Il est constitué d’un empi-
lement de plaques en aluminium d’épaisseur 1 mm percées sur un diametre de 80 mm,
séparées entre elles par des alumines. La distance entre deux plaques est égale a 5 mm,
excepté au niveau de la zone de collision ou 'écart est de 10 mm. Le spectrometre est
entierement démontable. Les dimensions des zones d’extraction et de vol libre suivant
I’axe du spectrometre peuvent ainsi étre adaptées en fonction des caractéristiques des
particules & détecter, de facon & obtenir la meilleure résolution sur la mesure?. La zone
de post-accélération est quant a elle définie entre la derniere plaque marquant la fin de la
zone de vol libre, et la surface du détecteur.

Notons pour finir que ’ensemble du spectrometre baigne dans un champ magnétique uni-
forme et dirigé suivant ’axe d’extraction, créé a 'extérieur de la chambre d’analyse par

une paire de bobines placées en position de Helmholtz.

2. L’étude de la résolution du dispositif sera décrite dans le chapitre 3 consacré a 'optimisation du
spectrometre.
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Fia. 2.8 — Constitution du double spectrométre de vitesse.
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2.4.2 Les champs
Le champ électrique

Le champ électrique d’extraction est généré en appliquant un potentiel sur chacune
des plaques frontieres séparant les zones d’extraction et de vol libre. Pour assurer 1’ho-
mogénéité du champ, les plaques formant les zones d’extraction sont reliées entre elles
par un pont de résistances équilibrées. Dans les zones de vol libre, toutes les plaques sont
soumises au meéme potentiel, celui de la plaque frontiere, en les connectant les unes aux
autres par un court-circuit. Enfin, le champ électrique de post-accélération résulte de la
différence entre le potentiel de la zone de vol libre, et celui de la face avant du détecteur
(cf. paragraphe 2.5.2). Notons que chacune des zones est délimitée par des grilles de nickel
transparentes a 95 % de facon a garantir ’homogénéité des champs électriques, et que les
différents potentiels appliqués au spectrometre sont négatifs par rapport au potentiel de
la chambre de collision (masse), de fagon a éloigner du spectrometre les électrons 'para-
sites’ présents hors de celui-ci. Pour I'expérience réalisée, 'intensité du champ électrique
d’extraction?® utilisé est égale a 30 V/cm, tandis que les intensités des champs régnant
dans les zones de post-accélération des ions et des électrons s’élevent respectivement a
6000 V/cm, et 400 V/cm.

Le champ magnétique

La résolution sur la mesure des coordonnées de position (Y,Z) repose sur I'uniformité
du champ magnétique utilisé pour confiner les électrons sur leur détecteur. Pour assu-
rer la meilleure homogénéité du champ dans le volume du spectrometre, les dispositifs
développés ces dernieres années [MUUT96, LWA101, SFKT03, SMET03] se sont appuyés
sur I'utilisation d’une paire de bobines alimentées par un courant continu, placées dans la
configuration dite de 'Helmholtz’ & I'extérieur de la chambre de collision (cf. figure 2.11).
Comme le montre la figure 2.9, il est alors possible de créer un volume important dans
lequel les lignes de champ sont rectilignes et paralleles, ou 1’on placera le spectrometre de
vitesse.

En pratique, le diametre des bobines a été choisi de fagon a remplir deux conditions:
d’une part, permettre d’obtenir un champ homogene dans tout le volume du spectrometre,
ce qui imposait leur diametre minimum, et d’autre part, respecter la géométrie imposée par
la configuration de Helmholtz* dans I’encombrement mécanique du dispositif expérimental

initial. Ces conditions ont conduit a un diametre de ’ordre de 1.20 m. D’autre part, les bo-

3. La détermination expérimentale de l'intensité du champ électrique d’extraction sera décrite dans le
chapitre 4.
4. Dans la configuration de Helmholtz, la distance séparant les deux bobines est égale a leur rayon.
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Fi1G. 2.9 — Géométrie des lignes de champ dans la configuration dite de Helmholtz.

bines sont constituées de 143 spires jointives formant une section carrée d’environ 38x62
mm?.

Pour le diametre des bobines utilisées, la forme théorique des profils du champ a été
déterminée a partir d’un calcul découlant de 'application de la loi de Biot et Savart au
cas hypothétique ol les deux bobines sont infiniment étroites. La figure 2.10, représente
les profils de la composante B, du champ magnétique créé (normalisée par la valeur By
du champ au centre du systeme composé par les deux bobines) suivant les directions pa-
rallele et transverse a l’axe des bobines. Dans le volume occupé par le spectrometre, les
variations de l'intensité du champ autour de la valeur By n’excedent pas 0.5% suivant
’axe des bobines, et 1075 suivant la direction transverse a 'axe z.

Expérimentalement, I’homogénéité du champ peut étre altérée par ’environnement ma-
gnétique ambiant. Il n’a pas été possible de cartographier précisément la valeur du champ
magnétique a I'intérieur du spectrometre. Toutefois, les inhomogénéités du champ ont été
évaluées a ’aide d’une sonde de type "Flux Gate’ a environ 0.1 Gauss pour un champ de
18 Gauss®. D’autre part, afin d’annuler la composante horizontale du champ magnétique
ambiant dans le volume du spectrometre, nous avons positionné deux paires de bobines,
orthogonales entre elles, a 'extérieur de la chambre de collision (cf. figure 2.11). La somme
des champs créés par chacune des paires, permet alors d’annuler la composante horizon-
tale du champ ambiant, quelle que soit 'orientation de notre dispositif.

L’énergie maximale des électrons pouvant étre confinés sur le détecteur varie avec 'inten-

5.1 Gauss = 10~ Tesla.
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F1G. 2.10 — Profils de la composante B, du champ magnétique (normalisée par la valeur
By du champ au centre du systéme composé par les deux bobines) suivant les directions
parallele et transverse a 'axe des bobines.
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(suivant I’axe du faisceau)

Bobines de correction
(suivant I’axe du jet)

b

F1G. 2.11 — Vue du dispositif expérimental et des bobines de création de champ magnétique.
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sité du champ magnétique appliqué suivant la relation:

eD?B?

Emax e —
32m,

(2.6)
ou D est le diametre du détecteur, m,. la masse de 1’électron, e la charge élémentaire
et B l'intensité du champ magnétique régnant dans le spectrometre. Avec ’alimentation
en courant dont nous disposons (20A/60V), I'intensité maximale du champ pouvant étre
atteinte est de 'ordre de 40 Gauss, ce qui permet de confiner sur un détecteur de 80 mm
de diametre, des électrons dont 1’énergie est inférieure a 563 eV. En ce qui concerne notre
étude, nous voulions détecter des électrons dont ’énergie pouvait atteindre environ 100

eV, ce qui imposait 'utilisation d’'un champ de I'ordre de 18 Gauss.

2.5 Le détecteur sensible en position

Les Détecteurs Sensibles en Position (DSP) que nous avons utilisés, fournissent deux
types d’informations: d'une part, I'information temporelle correspondant a I'instant d’ar-
rivée des particules sur sa surface, et d’autre part I'information de leur position d’impact
repérée par les coordonnées (Y,Z). Ce type de détecteur, largement utilisé actuellement
[JMUP*98, LLB*00, WWB*03], et dont I’apparition remonte a quelques années [SW88|,
comporte un empilement de trois galettes a micro-canaux, et une anode constituée d’un

enroulement de deux lignes a retard. La figure 2.12 donne une représentation du détecteur.

En fonctionnement, le détecteur nécessite plusieurs potentiels rapportés dans le tableau
2.3. La valeur de chacun d’entre eux est fonction du potentiel Vi1 appliqué dans la zone
de vol libre. Comme nous avons choisi de polariser le spectrometre négativement, les
potentiels appliqués au détecteur d’ions sont également négatifs par rapport a celui de la

chambre de collision.

Potentiel Détecteur électrons Détecteur ions de recul
V galette avant Vy.r.(électron) + 200 V Vv.r.(ion) - 3000 V

V galette arriére Vv.r.(électron) + 2600 V Vy.r.(ion) - 600 V

V support V.1 (électron) + 2700 V Vy.r.(ion) - 500 V

V ligne Vv.r.(électron) + 3000 V Vy.r.(ion) - 200 V

TAB. 2.3 — Potentiels appliqués a chaque détecteur
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\

3 galettes a micro-canaux Anode : réseau de 2 lignes a retard
Information de l'instant d’arrivée Information de position (y,z)

V galette avant ol N~ Sl D/
= =
V galette arriére -/ > & f |

L

V support

V ligne

F1a. 2.12 — Structure et polarisation du Détecteur Sensible en Position (DSP)

2.5.1 Principe de fonctionnement du détecteur

L’impact d’une particule sur la premiere galette engendre 1’émission de quelques
électrons secondaires. Sous 'action de la tension appliquée a chaque extrémité de I'em-
pilement, ces électrons secondaires vont étre accélérés dans les micro-canaux, donnant
naissance a une gerbe d’électrons d’une intensité de 'ordre du picoCoulomb, dirigée vers
le plan de fils de I'anode a la sortie de la troisieme galette. Ces charges collectées par
I’anode vont ensuite se propager dans chaque direction des deux lignes a retard. Ainsi
a l'issue de la détection d'une particule, cing signaux sont recueillis: un premier signal
fourni par 'empilement des trois galettes donne l'instant d’arrivée de la particule sur le
détecteur, tandis que les quatre signaux recueillis a chaque extrémité des deux lignes a

retard permettent de déterminer les coordonnées du point d’impact de la particule.

2.5.2 Les galettes a micro-canaux

Chaque détecteur comporte trois galettes a micro-canaux de type GALILEO, d'un

diametre utile d’environ 80 mm. Les galettes ont été empilées en alternant l'orientation des
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canaux, de fagon a diminuer leurs bruits ioniques (cf. figure 2.13). En outre, la différence
de potentiel appliquée entre les 2 extrémités de I'empilement (entre la face avant de la

premiere galette, et la face arriere de la troisieme galette) s’éleve a environ 2400 V.

Prise de temps

Le gerbe d’électrons émise vers ’anode suite a la détection d’un ion ou d'un électron,
provoque une breve chute de la tension appliquée aux extrémités des galettes a micro-
canaux. La composante impulsionelle de cette tension est extraite sur la face arriere de
la troisieme galette a ’aide d’un condensateur de capacité 1 nF. Le montage électronique
utilisé pour extraire le signal est représenté sur la figure 2.13.

Les 3 galettes sont montées
en alternant I'orientation des canaux

AN
N

R=1MQ

Vgatetieavant s I I SRTTTTUSIOOS RSSO .
R=1MQ [LLLLLLLLLlle 77777
V galette arriére [TTVSEEANNNNNANNANNNANNNNNNNNN | Signal galette arriere

VYVVY | |

R=1kQ

Fi1G. 2.13 — Montage et polarisation des galettes micro-canaux

Rendement des galettes

L’efficacité des galettes dépend de plusieurs facteurs. D'une part, elle est liée a leur
structure dans la mesure ou 'avalanche d’électrons est créée uniquement dans le cas ou
les particules incidentes viennent percuter I'intérieur d’un canal. Le rendement donné par

le constructeur est alors défini par le rapport :

surface apparente des canaux
77 =

=57 2.7
surface totale % (2.7)

D’autre part, elle dépend également de la nature et de 1’énergie des particules inci-
dentes [GS00]. D’apres les données du constructeur, I'efficacité maximale de détection est
obtenue pour une énergie des électrons et des ions respectivement de 1'ordre de 200 eV et
3000 eV. Ces énergies sont obtenues en appliquant une différence de potentiel de 200 V

et 3000 V dans les zones de post-accélération des électrons et des ions.
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2.5.3 Les anodes a lignes a retard

L’anode a lignes a retard, de type Roentdek [Roe], est constituée de deux enroulements
croisés perpendiculairement, de fagon a former un réseau bidimensionnel de fils [SW88].
Chaque ligne, bobinée autour du support avec un pas de l'ordre du millimetre, définit une
des directions du plan de détection (y ou z). L’arrivée de la gerbe d’électrons sur ’anode,
crée une charge localisée qui va engendrer la propagation d’une impulsion vers chacune
des extrémités des deux lignes a retard (cf. figure 2.14).

Gerbe d’électrons produite par les galettes
Ligne a retard \

N |
/ v

Impulsion

(-

Fi1G. 2.14 — Principe d’utilisation d’une ligne a retard

Le temps nécessaire a la propagation des impulsions jusqu’aux extrémités rend compte
de la distance parcourue depuis le point de leur création (cf. figure 2.15). On montre alors
que la coordonnée de position du point d’impact est directement proportionnelle a la
différence des temps de parcours (t1, t2) associés aux impulsions voyageant vers les deux

extrémités de la ligne:

y(M) = Cy(tly —t2y) (2.8)
2(M) = Cyp(tlz —t22) (2.9)

ou Cy, représente le facteur de conversion 'temps/positions’. 11 correspond a la vitesse de
propagation des impulsions suivant I'une ou I'autre des directions (y, z).

Il apparait alors évident que la somme des temps mis pour atteindre chaque extrémité,
est une constante égale au temps nécessaire pour parcourir toute la longueur de la ligne.
Pour nos détecteurs, elle est de 1'ordre de 70 ns. Nous verrons au chapitre 4 comment
utiliser cette caractéristique pour sélectionner les événements.

En pratique, le nuage d’électrons créé par les galettes arrose simultanément plusieurs
fils de 'anode. Ceci entraine une modulation du profil temporel de I'impulsion, ayant
pour effet de donner la position du point d’impact avec une résolution inférieure au pas
du bobinage de la ligne (1 mm). La résolution spatiale obtenue découle alors du pas de
codage de la mesure des temps (¢, t2). Pour un pas de codage des temps égal a 0.5 ns

(cf. paragraphe suivant), elle s’éleve a environ 300 pm.
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Fi1G. 2.15 — Principe de la détermination des coordonnées du point d’impact a partir des
temps mesurés

Minimisation du bruit

Chaque ligne a retard est en fait constituée d’une paire de fils séparés I'un de I'autre
par un peu moins de 0.5 mm: 'un est nommé ’signal’ et 'autre dit 'référence’. Une
différence de potentiel de l'ordre de 50 V est maintenue entre ces deux fils de fagon a
ce que les impulsions physiques engendrées par 'arrivée de ’avalanche d’électrons soient
d’amplitudes différentes. Les deux fils collectent en revanche les mémes signaux parasites.
Ainsi, par différence des signaux recueillis aux extrémités de chacun de ces fils, les impul-
sions physiques sont extraites du bruit de fond accumulé. Cette opération est réalisée a
'aide de transformateurs® différentiels analogiques rapides (TD) adaptés en impédance,
dont la petite taille (10x10 mm) permet de les connecter directement aux extrémités de

I'anode dans la chambre de collision (cf. figure 2.16).
V signal

1 MQ

N
=}
B

t1y signal

T [— ty

= |
T

I
,-_:-‘—_".':'_—':—'—':" suppo/ t1y référence
= 1MQ

lignes a retard axe z

TT

-
>
m

V référence =V signal - 50 V

Fia. 2.16 — Utilisation du transformateur différentiel (TD) et polarisation de l'anode a
ligne a retard.

6. Référence des transformateurs utilisés : modele TP-104 de AMP Company.
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2.6 Traitement des signaux et acquisition des don-

nées

2.6.1 Prise de temps et mesure des durées

Le role de la chaine électronique consiste a déterminer 'intervalle de temps séparant
I'instant d’arrivée des impulsions issues des galettes et des anodes suite a la détection
d’un événement, de celui d'un signal de référence. Elle doit donc assurer d’une part, une
prise de temps soigneuse des signaux issus des détecteurs, et d’autre part, le codage d’une

durée. Deux types de modules électroniques sont destinés a cette fonction :

— un Discriminateur a Fraction Constante (DFC);

— un Convertisseur Temps Numérique (ou 'Time-to-Digital Converter’ TDC).

Un moyen simple pour effectuer une prise de temps aurait été d’utiliser un discri-
minateur a seuil classique, émettant un signal logique lorsqu’une impulsion entrante
dépasse un seuil déterminé. Comme le montre la figure 2.17a cette méthode entraine
une dépendance de la prise de temps en fonction de 'amplitude de I'impulsion. Pour
surmonter ce probleme, on préfere utiliser un discriminateur a fraction constante. Son
fonctionnement consiste a générer un signal logique lorsque I'impulsion entrante atteint
un pourcentage déterminé de son amplitude [Leo87]. La figure 2.17b montre comment
la prise de temps devient indépendante de I'amplitude de I'impulsion pour une fraction

constante égale a 50%.

Impulsion temps Impulsion temps
50 % \
50 %
A
A temps A temps
Signal Signal
logique logique
B H temps B temps
(a) Discrimination & seuil classique (b) Discrimination a fraction constante

Fi1G. 2.17 — Principe de fonctionnement de deux types de discriminateurs
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La mesure des durées est effectuée a l'aide d’un convertisseur temps numérique. Ce
module permet de coder sur 16 bits I'intervalle de temps séparant 'instant d’arrivée d’un
signal sur une de ses voies, de I'instant d’arrivée d’un signal de référence (’Common Stop’).
Le pas de codage du convertisseur (Lecroy Model 3377) valant 0.5 ns, des temps allant
jusqu’a 32us peuvent étre mesurés. D’autre part, le modele utilisé prévoit la possibilité
de fonctionner en mode ’Multi-événements’. 1l peut coder les durées séparant plusieurs
signaux (jusqu’a 16) arrivant sur la méme voie par rapport au méme signal de référence,
tant que ceux-ci sont séparés entre eux d’une durée supérieure au temps mort du TDC
(10 ns).

Chaine de traitement électronique

La figure 2.18 présente la chaine électronique de mise en forme des signaux issus
des détecteurs. D’une fagon générale, chaque signal provenant d'une galette (tge, tgi)
ou d'une ligne a retard (t1y, t2y, t1z, t2z), subit le méme traitement. Dans un premier
temps les impulsions fournies par les détecteurs sont amplifiées (Amp), le gain variant de
10 pour les signaux issus des galettes, a 45 pour ceux provenant des anodes, avant d’étre
envoyées dans un discriminateur a fraction constante (DFC), ou elles subissent une double

discrimination :

— une discrimination par niveau qui permet d’éliminer les impulsions de faible ampli-

tude (bruit électronique);

— une discrimination a fraction constante, qui opére une prise de temps indépendante
de T'amplitude des impulsions entrantes (tant que celles-ci passent le seuil de la

discrimination par niveau).

Les signaux logiques émis par le DFC sont ensuite envoyés sur les différentes voies
d’entrées du TDC. Les durées séparant l'instant de leurs arrivées, de celui du signal de

référence sont codées, puis enregistrées a ’aide d’un ordinateur d’acquisition.

L’acquisition des données

Un programme a été développé dans le but d’acquérir les données en mode événement
par événement. Son role consiste essentiellement a piloter le TDC, c¢’est a dire, initialiser le
TDC au début de I'acquisition, lire et enregistrer les durées codées pour chaque événement
lorsque la conversion est effectuée, et remettre a zéro I’ensemble de ses mémoires, une
fois les données lues. Le processus d’acquisition des données est déclenché par I'arrivée
du signal commun de référence (’Common Stop’). Le temps nécessaire pour effectuer

une opération d’acquisition d’un événement est de 'ordre de 400 us. Ce temps étant
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2.6 Traitement des signaux et acquisition des données
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Fic. 2.18 — Electronique de mise en forme des signauzx et codage en temps
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relativement long (il limite le taux de comptage a environ 2500 événements par seconde),

il est important que le signal commun de référence signe un bon événement.

Sélection des événements a coder

Dans le cadre de cette étude, au moins un électron est attendu en coincidence avec un
(ou deux) ion(s) D*. Le signal commun de référence sera donc émis uniquement si ces deux
types de particules sont détectés. De plus, pour limiter les déclenchements d’acquisition sur
des fausses coincidences (provenant du bruit par exemple), on ajoute une coincidence avec
le signal suppresseur de paquets. La partie de la chaine électronique liée a la formation du
)

signal commun de référence est représentée sur la figure 2.18 par ’étage nommé "Trigger

(pour Déclenchement). La méthode utilisée est quant & elle représentée sur la figure 2.19.

Signal DFC Générateur

électron —
de portes
(tge) P
Signal
suppresseur Retard

de paquet

Module de
coincidence

Retard T
Module de

Générateur coincidence
de portes

Signal DFC —— ‘Common stop’
ion —

(tgi)

F1G. 2.19 — Principe de formation du signal de référence ("Common Stop’)

En pratique, la double coincidence est obtenue a l'aide de générateurs de portes, de
retards programmés, et de modules de coincidence. La premiere particule détectée a la
suite d'une collision étant 1’électron, le signal issu des galettes du détecteur d’électrons, sert
de base a la validation de 'hypothétique événement. Ce signal déclenche alors I'ouverture
d’une fenétre, dont la largeur minimale correspond a la gamme des temps de vol des
¢lectrons, dans l'attente du signal provenant du suppresseur de paquets préalablement
retardé de facon a coincider avec la fin de la fenétre. Un signal est alors généré par un
premier module de coincidence.

Pour conclure et valider I’événement, il reste a effectuer une deuxieme coincidence
avec l'ion. L’impulsion correspondante déclenche I'ouverture d’une porte dont la largeur
correspond a la gamme de temps de vol des ions a détecter. La coincidence entre la porte
générée par l'ion et le signal de coincidence 'Electron/Suppresseur’ préalablement retardé
forme alors le signal commun de référence. La figure 2.20 représente la chronologie de la

formation du signal 'Common Stop’”.

7. Les retards a et b appliqués aux signaux issus du suppresseur de paquet, et du premier module
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Stop’)

2.6.2 Chronologie de la mesure

La chronologie de la mesure d’un événement est représentée sur la figure 2.21. Les
gammes de temps de vol de chaque particule sont rappelées sur ’échelle "Collision’. Le
temps de vol Ty(e) d’'un électron sans énergie cinétique initiale est de l'ordre de 27 ns,
tandis que celui d’un ion (Tp(D7)) avoisine 1089 ns. A la suite de la détection d’une
particule, chacun des signaux (tge, t1y, t2y, t1z, t2z) issus des discriminateurs, ainsi que
le signal de coincidence ’Electron/Suppresseur’® sont envoyés sur une entrée du TDC.
Lorsque tous ces signaux ont atteint les différentes voies d’entrées, le signal commun de
référence ("Common stop’) arrive a son tour et déclenche, d’une part le codage des durées,
et d’autre part 'acquisition de 1’événement.

Durant toute la durée de I'acquisition, les discriminateurs a fraction constante sont in-
hibés de fagon a éviter I'arrivée d’éventuels signaux sur le TDC, provenant d’un événement
suivant. L’inhibition est réalisée a l’aide d’un signal porte, généré par le signal com-

mun de référence, que 'on applique sur l'entrée ’Inhibit’ des discriminateurs. Lorsque les

de coincidence dépendent de la longueur des cables acheminant chacun des signaux, et du temps de
traitement des divers modules électroniques, ¢’est pourquoi nous n’avons pas précisé leurs valeurs.

8. Nous verrons dans le chapitre 4 que 'instant d’émission de ce signal peut étre employée comme
référence temporelle pour les spectres de temps de vol des ions et des électrons.
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Fic. 2.21 — Chronologie de la mesure d’un événement

différentes durées codées par le TDC ont été lues et enregistrées, le programme d’acqui-
sition ordonne a un générateur d’impulsions d’émettre un signal utilisé pour fermer la

fenétre, ce qui active a nouveau les discriminateurs.

2.7 Conclusion

Le dispositif expérimental développé, a été utilisé pour la mesure des vecteurs im-
pulsions des particules chargées (électron, ion) produites suite a la collision entre un ion
projectile (3251°T) et une molécule de deutérium. Ses principales caractéristiques peuvent

se résumer a ce qui suit :

Faisceau projectile : 32S'* 4 13.6 MeV /u pulsé, dont la période (intervalle de temps
entre deux paquets) vaut 9.2 us.

Jet moléculaire : Jet supersonique de deutérium (D5). La vitesse moyenne des molécules
avoisine 1830 m/s, tandis que le diametre du jet est de 'ordre de 1.3 mm (au point

de collision).

Spectrometre de vitesse : Il permet la détection en coincidence des électrons et des
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ions émis suite a une collision entre un ion projectile et la molécule cible, en confinant
chacune des particules sur la surface finie de son détecteur. Le confinement est réalisé
par leffet combiné d’un champ électrique d’extraction (3010 V/m) et d’'un champ
magnétique (18 Gauss) créé par une paire de bobines placées dans la configuration
dite de Helmholtz.

Détecteur sensible en position : Deux détecteurs identiques (Roentdek) sont utilisés
pour la détection des électrons et des ions. Ils sont constitués d’un empilement de
trois galettes a micro-canaux d’un diametre utile de 'ordre de 80 mm, et d'une
anode a ligne a retard. La résolution en position est de I'ordre de 300 pym suivant
les deux dimensions y et z.

Modules électroniques : 12 discriminateurs a fraction constante servent a la prise de
temps des signaux issus des galettes et des lignes a retard de chaque détecteur.
Un TDC multi-voies dont la résolution est de 0.5 ns, permet de mesurer des durées
allant jusqu’a 32 us. Le modele utilisé prévoit également un fonctionnement en mode
multi-événements: 16 signaux arrivant sur la méme voie peuvent étre codés, tant
que l'intervalle de temps séparant ’arrivée de chacun d’entre eux est supérieur au
temps mort du TDC (10 ns).

Acquisition : Un systeme d’acquisition multi-paramétriques est employé pour I'enregis-

trement des données en mode événement par événement.

Le chapitre suivant est consacré a I’'étude du double spectrometre de vitesse. Nous
verrons comment ses dimensions, ainsi que les intensités des champs électrique d’extraction
et magnétique ont été choisies de fagon a confiner chacune des particules sur les détecteurs.
De ces choix, découleront également les résolutions en énergie et en angle du dispositif

pour 'expérience réalisée.
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Le dispositif expérimental employé pour déterminer les composantes du vecteur vitesse
initiale de I'ensemble des particules chargées émises lors de la collision, doit permettre

d’accéder a une statistique de mesure suffisante, dans un temps d’acquisition raisonnable.
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Pour cela, compte tenu des faibles taux de comptage généralement liés a la détection en
coincidence de plusieurs particules (électron, ions), il doit:

— d’une part, présenter un angle solide de détection important pour chacune des par-

ticules;

— d’autre part, permettre d’explorer une plage en énergie des particules suffisamment

grande.

Pour satisfaire ces conditions, la méthode mise en oeuvre consiste a exploiter les
caractéristiques intrinseques et cinématiques des particules produites. Les particules is-
sues d'une collision entre un ion multichargé et une molécule étant en majorité chargées
et de basse énergie, I'utilisation d’'un champ électrique s’avere alors tres efficace pour
contraindre leurs trajectoires sur la surface finie d'un détecteur. Cette méthode a depuis
quelques années fait ses preuves dans le domaine de la spectroscopie d’impulsion d’ions de
recul (RIMS: Recoil Ion Momentum Spectroscopy) [F1699]. Cependant, elle révele ses li-
mites des que I'on souhaite détecter des électrons d’énergie plus importante. Aussi, comme
nous allons le décrire dans ce chapitre, I’extension de cette technique a la spectroscopie
d’électrons de grande vitesse n’a pu voir le jour que récemment, grace a ’action conjointe
d’un champ électrique et d’un champ magnétique [MUUT96].

Dans ce chapitre, nous allons discuter de l'utilisation et de l'optimisation d'un tel
dispositif. Dans une premiere partie, nous aborderons de facon générale, le principe de
la méthode utilisée. Puis, nous décrirons ’ensemble des propriétés des observables me-
surées (Temps de vol, Positions), a partir desquelles nous déterminerons les composantes
du vecteur vitesse initiale de chaque particule. Ensuite, nous verrons comment évolue la
précision sur la mesure des composantes de vitesse en fonction de la géométrie du spec-
trometre et de l'intensité des champs utilisés. Enfin, nous déterminerons les conditions

d’efficacité de collection des particules en fonction des caractéristiques du spectrometre.

3.1 Principe général du double spectrometre de vi-

tesse

Comme nous venons de le mentionner, notre dispositif repose sur l'utilisation d’un
champ électrique et d’'un champ magnétique uniformes, qui permettent de diriger les

particules vers les deux détecteurs a localisation.

3.1.1 Action d’un champ électrique

Sous l'action d’'un champ électrique, les particules chargées émises suite a la collision,

sont extraites de la zone de collision, et dirigées sur la surface du détecteur. Par analogie
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avec la mécanique, 1'action du champ électrique s’apparente a celle d'un plan incliné (cf.
figure 3.1).

_,m\panicule
projectile
»

détecteur

Fi1G. 3.1 — Dans le cadre de l’analogie avec la mécanique, ’action du champ éElectrique
s’apparente a celle d’un plan incliné.

L’utilisation d’un champ électrique s’avere tres efficace pour extraire des fragments
moléculaires dont I'énergie n’excede pas la vingtaine d’eV, mais il n’en est pas de méme
lorsque 1’on souhaite détecter des électrons plus énergétiques, émis dans un angle solide de
47 stéradians. En effet, comme nous allons le voir par la suite, ’angle solide de collection
ne peut alors étre conservé qu’au prix de concessions sur la précision des mesures.

Pour s’affranchir de cette perte de résolution, le dispositif développé s’appuie sur 1'utili-

sation conjointe d'un champ magnétique, et d’'un champ électrique de faible intensité.

3.1.2 Action conjuguée d’un champ magnétique et électrique

Une particule de charge ¢ et de masse m émise dans un champ magnétique uniforme
d’intensité B avec une vitesse initiale vy orthogonale au champ est animée d'un mouvement

circulaire uniforme, dont le rayon s’exprime sous la forme:

muy

R=1TB (3.1)
Sous l'action conjuguée des champs électrique et magnétique colinéaires, la trajectoire
de la particule peut ainsi étre confinée dans le volume du spectrometre. La figure 3.2
schématise le principe de la méthode. Dans le cadre de I'analogie avec la mécanique, 1’ac-
tion conjuguée du champ magnétique et du champ électrique est associée a celle d'un plan
incliné incurvé, qui permet de contraindre les trajectoires transverses des électrons vers
le détecteur.

L’action du champ magnétique permet alors d’éviter le compromis entre I'efficacité de col-
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particule
chargée

détecteur

Fi1G. 3.2 — Dans le cadre de l’analogie avec la mécanique, [’action conjuguée du champ
magnétique et du champ électrique est associée a celle d’un plan incliné incurvé, qui
permet de contraindre les trajectoires transverses des électrons vers le détecteur.

lection et la précision sur la mesure, inhérent a 'utilisation d’un seul champ électrique, en
découplant les deux contraintes. Le confinement des électrons sur le détecteur est réalisé
a l'aide du champ magnétique, tandis que la précision sur la mesure est optimisée en
choisissant une intensité du champ électrique adaptée.

Notons pour finir que pour une intensité du champ magnétique donnée, le rayon R est
proportionnel a la masse de la particule. Ainsi, un champ magnétique efficace pour confi-
ner les électrons sur la surface de leur détecteur, pourra n’avoir que peu d’effet sur la
trajectoire des ions. Cette caractéristique permet alors de définir les bases de notre dis-
positif: I'intensité du champ magnétique sera adaptée pour confiner les électrons, tandis

que celle du champ électrique est choisie de fagon a diriger les ions vers leur détecteur.

Nous allons a présent traiter de fagon formelle 'action des deux champs sur les parti-
cules chargées émises dans le spectrometre. De ce traitement, vont découler les expres-
sions analytiques des observables mesurées (Temps de vol, Positions), en fonction des
caractéristiques du spectrometre (géométrie, intensité des champs). Nous verrons par la
suite que ces expressions serviront de base a la détermination des composantes du vecteur

vitesse initiale.

3.2 Equations du mouvement

Une particule de masse m et de charge ¢ émise dans le volume du spectrometre de
—
vitesse sera soumise a la force de Lorentz Fp créée par la composition des deux champs:

— —
le champ électrique E et le champ magnétique B. D’apres le principe fondamental de la
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dynamique, il vient:

m?zfizq(ﬁ—i—?/\?) (3.2)

oll U est la vitesse de la particule. En décomposant 1’équation précédente dans le repere

défini sur la figure 3.3, il vient:

mi = s|q|E(x) (3.3)
my = s|q|SBuv, (3.4)
mz = —s|q|SBv, (3.5)
avec s le signe de la charge de la particule (s = —1 pour les électrons, 1 pour les ions

de charge positive), S le sens du champ magnétique dans le repeére 1lié au spectrometre
(S = 1 pour un champ magnétique dans le méme sens que 'axe x, -1 dans le sens inverse),
(vy, v,) les composantes de vitesse de la particule suivant les axes y et z, et E(x) et B les
intensités respectives des champs électrique et magnétique.

Le développement analytique des équations du mouvement a partir des équations précé-
dentes, permet de déterminer ’expression générale du temps de vol de la particule et des
coordonnées de sa position d’'impact sur le détecteur. Cette partie a été décrite en détail
dans I'annexe A. Aussi, nous rappellerons brievement ici les résultats obtenus. Dans les
expressions qui suivent, les indices e et ¢ distinguent respectivement les grandeurs associées
aux électrons et aux ions. D’autre part, les notations employées définissent les grandeurs
suivantes: (Voz, Voy, Vo.) représentent les composantes du vecteur vitesse initiale de la
particule de masse m et de charge ¢ dans le repere du spectrometre (cf. figure 3.3), (zo,
Yo, 20) les coordonnées du point d’émission de la particule, (dy, da, d3) les dimensions
suivant ’axe du spectrometre des zones d’extraction, de vol libre et de post-accélération,
et (Fy, F3) les intensités des champs régnant respectivement dans les zones d’extraction

et de post-accélération.

3.2.1 Détermination du temps de vol

La détermination du temps de vol de la particule nécessite de traiter indépendamment
chaque zone du spectrometre ou l'intensité du champ électrique differe: les zones d’ex-

traction, de vol libre, et de post-accélération (cf. paragraphe 2.4.1).
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Temps de vol dans la zone d’extraction: 7'

m : m
Teem = _Va: Tezx =T +VI
" ldl By ( ’ " ldl By ( ’

2|lq|E 2lq|Ey
+¢%&’i1%—%0 (5.6) +¢%&’i1%+%0 37)

Temps de vol dans la zone de vol libre: T’

ds : ds
Ts = 2 (38)  Ti - 2 (3.9)
V& + 22 (¢ — o) Ve + BB () + )
Temps de vol dans la zone de post-accélération : T;j
Tzfa = T]ﬁa -
m 2|q| Ey m \/ 2q|E; , .
—\/ V& + d§ —x [ =1/ VE + di+x
\q!ng ( \/ 0 m ( 1 0) ]q\Eé ( 0 m ( 1 0)
2lq|Er 2lq|E5 . 2lq|En 2lq| E5
(3.10) (3.11)

Temps de vol : T¢*

Le temps de vol de chaque particule est donc la somme de ces trois temps:

Temps de vol = T = TS + T + Tle;; (3.12)
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Pour les électrons :
m 2|q|E ds
T = <—V0x + \/V3x . 2lalBs (ds — )
la|Eq m \/V 2B (ge _ o)

m 2|q|E 2|qE 2|q|ES
+ _\/V%x + |q’ 1 e _ \/V ’q| 1 (d? o Xo) —I— ’q‘ 3de
|alE3 m m

(3.13)

Pour les ions:

; 2|q|E . dj
T = (VOX - \/Vgx 2B gy )
a|E4 m \/V 24l (di + xo)

2|q|E 2|q/E; | 2|q|E!
L om _¢ng+ aEr \/V TP
alE3 m m

(3.14)

3.2.2 Détermination des coordonnées de position

Les formes générales des coordonnées (Y,Z) de la position d’impact de la particule
sur le détecteur, sont déterminées a partir des deux équations (3.4) et (3.5). Le champ
magnétique utilisé étant uniforme sur ’ensemble du volume du spectrometre, il n’est pas
nécessaire de traiter séparément chaque zone. En intégrant les équations (3.4) et (3.5),

nous obtenons les coordonnées de la particule dans le plan (¢,2) en fonction du temps ¢.

y(t) = (jﬂ [Voysin (wot) + sSVo, (1 — cos (wot))] + o (3.15)
A(t) = wio Vo.sin (wot) — sSVay (1 — cos (wob))] + % (3.16)

ou wy = qB/m représente la pulsation cyclotron. Les coordonnées (Y,Z) de la position

d’impact découlent alors des équations précédentes, en posant t = T :

. 1 i i
Y(T) = — [Voysin (woT*) +sS8Vo, (1 cos (woT*))] +yo (8:17)
0
Z(T%4) = = [Vosin (o) — 58 Vay (1 - cos (oT*))] + 7o (3.18)

Wo
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3.2.3 Conclusion

Comme nous allons le voir par la suite, les composantes (Vo,, Vo, Vo.) du vecteur
vitesse initiale de la particule sont déterminées a partir des expressions analytiques des
observables mesurées (Temps de wvol, Positions) données ci-dessus. D’autre part, nous
pouvons déja souligner le fait que la composante de vitesse initiale V{, de la particule
s’exprime uniquement en fonction du temps de vol, comme le montre les équations (3.13)
et (3.14). En revanche, les composantes transverses Vp, et Vo, s’expriment en fonction des

trois observables mesurées: Temps de vol et Positions (Y,Z).

3.3 Caractéristiques des observables

Dans la suite du chapitre, £/ désignera I'énergie cinétique initiale de la particule, Vj,.
sa composante de vitesse initiale dans le plan (¢,2) transverse a la direction du champ
magnétique, et 3 son angle d’émission par rapport au plan (%/,2). Ces variables s’expriment

en fonction des composantes (Vo,, Vo, Vo.) de la particule selon les relations:

1
B= Iz + v (3.19)
Vope = Vi + V2 (3.20)
2K
Vow = Vosing = Esmﬁ (3.21)

ou Vy représente le module du vecteur vitesse initiale de la particule de masse m.

3.3.1 Observable ’temps de vol’

A partir des équations (3.13) et (3.14), et en exprimant la composante de vitesse Vj, de
la particule en fonction de son énergie et de 'angle d’émission (3 selon la relation (3.21),
on montre que le temps de vol d’une particule évolue en fonction du rapport entre sa

masse m et sa charge ¢, selon la relation®:

. m
Tt = [ (BB i do s, By ) (3.22)

Pour une géométrie du spectrometre et une intensité du champ d’extraction données, le

spectre de temps de vol mesuré des ions se présente alors sous la forme d’un ensemble de

1. En toute rigueur, le temps de vol dépend également de la coordonnée xy du point d’émission de
la particule. Toutefois, comme nous allons le voir par la suite, des conditions géométriques particulieres
nous permettront de rendre cette dépendance négligeable.
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AT‘I2

Nombre d’événements

Fi1G. 3.4 — Le spectre de temps de vol mesuré des ions se présente sous la forme d’un
ensemble de pics correspondant chacun a des particules ayant un méme rapport m/q.

pics correspondant chacun a des particules ayant un méme rapport m/q (cf. figure 3.4),

tandis que celui des électrons présente seulement un pic.

Etendue de la gamme des temps de vol

L’étendue de la gamme des temps de vol d’une classe de particules (électron ou ion)
d’énergie E donnée, est définie par la différence entre le temps de vol T,,,.,iere des particules
émises le long de 'axe z dans la direction opposée au détecteur, et celui (Typane) des
particules émises le long de I'axe vers le détecteur. On montre alors que I'étendue AT

s’exprime sous la forme:

vVE8ME

AT = Tarm‘ere - Tavan = T =
' || EX

(3.23)
L’étendue de la gamme des temps de vol associée a une particule donnée dépend de
son énergie cinétique initiale F. Par conséquent, la largeur des pics de temps de vol des
fragments de molécules, dont I’énergie peut atteindre une vingtaine d’eV, est plus grande

que celle des pics correspondant aux ions moléculaires non dissociés (cf. Chapitre 4).

Intervalle entre deux pics de temps de vol

Le temps de vol d'un ion donné dont la composante de vitesse V, suivant 'axe = est

nulle, s’exprime sous la forme:
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Do ldEY o me T an

m 2|q|Er \/2’CI|E1 . 2lalES
| — d d d 3.24
+ lq| E ( \/ m + m ¢ + m ( )

En négligeant le temps nécessaire a la traversée de la zone de post-accélération, qui

représente 3 % du temps de vol total, I’équation précédente devient :

) /m ) dé
Tim N |\ Jodi + —22_ (3.25)
* VadvVE L2d]

Nous en déduisons alors que I'écart entre les pics de temps de vol de deux particules de

rapport m/q distincts, s’exprime sous la forme :

-,

L’écart entre deux pics de temps de vol évolue de fagon proportionnelle a 1/4/E}, tandis

1
ATy ~ —

N F(d%,db) (3.27)

que ’étendue de chaque pic varie en 1/F;. Ainsi, en principe, il est toujours possible de

séparer deux pics successifs, en augmentant l'intensité du champ d’extraction.

3.3.2 Observable ’Position’

Dans le but de faciliter notre compréhension des caractéristiques de 1'observable "Po-
sition” (qui dépendent de I'action conjuguée des champs électrique et magnétique), nous
allons dans un premier temps rappeler les propriétés du mouvement d’une particule
chargée émise dans un champ magnétique pur, avant d’aborder le cas du couplage des

deux champs.

Mouvement d’une particule dans un champ magnétique

Les équations du mouvement d’une particule de masse m et de charge ¢, émise per-
pendiculairement? & la direction d'un champ magnétique uniforme d’intensité B avec

une vitesse initiale Vp,., sont données par les équations (3.15) et (3.16). Sous l'action du

2. On considérera ici que la vitesse initiale de la particule suivant I’axe du champ magnétique est nulle.



72 Chapitre 3 — Etude du spectrometre de vitesse

V

Oyz

Fi1G. 3.5 — Trajectoire d’une particule chargée dans un champ magnétique

champ, la trajectoire circulaire de la particule se situe dans le plan transverse (¥,2) a la
direction du champ. D’autre part, nous pouvons paramétriser son mouvement a partir de
sa position radiale r par rapport a la position d’émission O(yg,zo) en fonction du temps ¢
(cf. figure 3.5):

r(8) = /() — 907+ (2(0) — 20)% = 2 \/3(T — cos(end)) (3.28)

wo

dont le rayon R de la trajectoire dépend de la masse, de la charge, de la vitesse initiale

de la particule, et de I'intensité du champ magnétique par la relation :

o %yz _ m%yz

R

= (3.29)
Wo q| B
La période cyclotronique Ty, correspondant au temps nécessaire a la particule pour

effectuer une révolution complete, est reliée a la pulsation wqy par la relation :

2r 2mm

_ = 3.30
o 4B (3.30)

Tcyclo. =
La période dépend uniquement de I'intensité du champ magnétique et des caractéristiques
intrinseques de la particule (masse, charge). En d’autres termes, quelle que soit son énergie,
le temps nécessaire a la particule pour effectuer une révolution complete est constant.
Ainsi, comme le montre la figure 3.6, pour un temps égal a un nombre entier de périodes
cyclotroniques, I'électron retrouve sa position initiale, quelle que soit son énergie.
Pour finir, notons bien que la période de révolution croit linéairement avec la masse de la
particule. Par conséquent, pour une intensité de champ donnée, la période cyclotronique

des ions DT est environ 3600 fois plus grande que celle des électrons.



3.3 Caractéristiques des observables 73
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F1G. 3.6 — Evolution de la position radiale 7(t) en fonction du temps, pour des électrons
d’énergie 10 eV et 36 eV et un champ magnétique de 10 gauss.

Mouvement dans un champ électrique et magnétique

La trajectoire des particules émises dans la superposition d'un champ magnétique et
d’un champ électrique colinéaires est hélicoidale. Sous 'effet du champ magnétique, la pro-
jection de leur trajectoire dans le plan (¥,2) est circulaire, tandis que l'action du champ
électrique permet de les extraire vers le détecteur. Par conséquent, la position d’impact
des particules sur la surface du détecteur dépend de l'intensité du champ magnétique,
mais également de celle du champ électrique a travers leur temps de vol T
Pour une particule d’énergie E donnée, compte tenu de la relation entre les deux compo-
santes de vitesses Vj, et Vj,., et de celle entre le temps de vol T' et la composante Vq,,
nous pouvons considérer que la composante Vj,. de la particule est reliée a son temps de
vol T'. Ainsi, a partir des équations (3.17) et (3.18), on montre que la position radiale r(T")
du point d’impact d’une particule sur le détecteur en fonction du temps de vol s’exprime

sous la forme:

r(T) = ‘gzz V2(1 — cos(woT)) (3.31)
r(T) = R(T)\/2(1 — cos(woT)) (3.32)

ol 1/07;2 représente la valeur de la composante V;,. pour le temps de vol T.

L’équation précédente met en évidence le fait que 1'évolution de la position radiale r(T)
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suit d'une part, le mouvement circulaire imposé par le champ magnétique, et d’autre part,

I'évolution du rayon R(T") en fonction de la valeur de la composante V..

Cas des électrons Comme le montre la figure 3.7, la position radiale des électrons
s’annule lorsque leur temps de vol est un multiple entier de la période cyclotronique, ou
bien lorsque leur composante V;,, est nulle (ce qui correspond a ’émission de la par-

ticule le long de 'axe du spectrometre). Le profil de la position radiale des électrons

T T T T T
- Rsqrt(2(1-cosw t)) (mouvement dans un champ magnétique pur)

OF R(T) T
r(7)
é . . 4 SN K .
2
©  30r -
©
©
—_
c
2 20F .
=
(2]
o
o
10 -

0 1 1 ! 1 Ly
0 20 40 60 80

Temps (ns)

F1G. 3.7 — Evolution de la position radiale v(T) d’un électron, en fonction de son temps
de vol. Nous avons également représenté [’évolution du terme R(T), ainsi que [’évolution
de la position radiale d’une particule d’énergie E émise dans un champ magnétique pur,
perpendiculairement a sa direction. Géométrie: dy = 20 mm, dy = 40 mm, d3 = 5 mm,

Ey, =9 V/ecm, Es = 400 V/em, B =10 G, E = 36 €V.

en fonction du temps dépend de leur énergie, et de 'intensité des champs électrique et
magnétique (cf. figure 3.8). Nous avons vu dans le paragraphe 3.3.1, qu'un abaissement
de l'intensité du champ électrique, ou une augmentation de 1'énergie de la particule, a
pour conséquence 1’élargissement de la distribution des temps de vol qui lui est associée.
Par conséquent, le nombre de périodes cyclotroniques compris dans la distribution des
temps de vol augmente. De méme, pour une largeur de distribution donnée, ce nombre
croit avec l'intensité du champ magnétique, dans la mesure ou la période de révolution

évolue de fagon inversement proportionnelle a 'intensité du champ. Comme nous allons le
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FiG. 3.8 — Evolution de la position radiale en fonction du temps pour différentes énergies
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voir par la suite, les événements dont le temps de vol de ’électron est égal a un multiple
entier de périodes cyclotroniques sont exclus du traitement analytique conduisant a la
détermination des composantes de vitesse. Aussi, nous pouvons des a présent garder a
Iesprit qu’en pratique, les intensités des champs sont choisies de facon a ce que 1’étendue

de la gamme des temps de vol recouvre un minimum de périodes cyclotroniques.

Cas des ions La figure 3.9 représente I’évolution de la position radiale r(7") en fonction
du temps de vol des ions Dt d’énergie égale & 12 eV. Dans les conditions de I'expérience,
pour lesquelles l'intensité du champ magnétique est de 'ordre de 18 Gauss, la période
cyclotronique des ions DT s’éleve & environ 73 us. Par conséquent, compte tenu de I'ordre
de grandeur de leurs temps de vol (environ 1 us), 'angle rotation dans le plan (¥/,2)
par rapport a la direction d’émission initiale, induit par ’action du champ magnétique,
n’excede pas 6 degrés. L’évolution de la position r(7") est donc dominée par celle du terme
R(T).

Notons pour finir que le déplacement d¢ maximal de la position d’impact de l'ion sur
le détecteur sous l'effet du champ magnétique, par rapport a sa position d’impact ob-
tenue sans champ, est de l'ordre de 3 mm (cf. figure 3.10). Par conséquent, 'action du
champ magnétique ne peut pas étre négligée dans le traitement analytique qui mene a la

détermination des composantes de vitesse initiale des ions.

3.4 Détermination des composantes de vitesse

3.4.1 Détermination de la composante de vitesse 1/,

La détermination de la composante Vj, de la particule a partir de son temps de vol
T ne se fait pas de fagon triviale, compte tenu de la relation analytique reliant ces deux
parametres (cf. équations (3.13) et (3.14)). En pratique, la composante V;, peut étre
déterminée numériquement. Toutefois, dans le cadre de certaines approximations, il est
possible d’obtenir une solution analytique approchée de l'expression de V, en fonction
de T. En effet, comme l'indique la figure 3.11, I’évolution du temps de vol des ions DT
en fonction de la composante de vitesse présente un caractere linéaire. En revanche, en ce
qui concerne les électrons, la loi de linéarité n’est plus aussi bien vérifiée pour les grandes

valeurs de V{,, ce qui nécessite par conséquent un développement plus précis.

Approximation linéaire

Dans I'hypothese ou I’énergie cinétique initiale de la particule est négligeable devant

son énergie potentielle initiale dans le champ d’extraction, I’expression du temps de vol
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F1G. 3.9 — Evolution de la position radiale des ions Dt de 12 eV, en fonction de leur
temps de vol (la géométrie et lintensité des champs correspondent a celles utilisées pour
lexpérience).

3.5 T T T T T T T T T z

30

25

20 -

d¢ (mm)

—

r’ = position en présence du

champ magnétique

0.0 R 1 R 1 R 1 R 1 R = s _
800 900 1000 1100 1200 1300 r pOSlthH sans Champ ma

Temps de vol (ns) gnétique

Fic. 3.10 — Ewvolution du déplacement dl¢ de la position d’impact sur le détecteur des
ions DT de 12 €V, sous Ueffet du champ magnétique, par rapport a la position obtenue
sans champ, en fonction du temps de vol (dans les conditions de l'expérience : géométrie,
intensités des champs électrique et magnétique).



78 Chapitre 3 — Etude du spectrometre de vitesse

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
1300 | 4 40} i
lons D* Electrons
@ 1200} 1 3%r T
c
N—
© 30| J
> 1100} 4
3
» 251 i
Q1000 F 4
5
20} i
|_
900 | 4
15 F i
800 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1
-0.015 -0.010 -0.005 0.000 0005 0010  0.015 3 -2 -1 0 1 2 3
V,, (ua.) V,, (ua)

F1G. 3.11 — Evolution du temps de vol des ions DT (d’énergie inférieure a 12 eV)et des
électrons (d’énergie inférieure a 100 eV) en fonction de la composante Vi, de leur vecteur
vitesse initiale, pour les conditions de [’expérience (géométrie, champ électrique).
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F1G. 3.12 — Ecart relatif entre le temps de vol réel d’un ion D™, et celui obtenu a partir de
Uapprozimation linéaire, en fonction de son énergie (dans les conditions de l'expérience :
géométrie, champ électrique).
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se simplifie considérablement. En effet, dans le cas des ions, si:

1 1 .
§mV02x < 5mvg < q|E\d (3.33)

il vient alors: ool B
e« B (3.34)

dans ce cas, le temps de vol s’exprime sous la forme:

Tiin = 77 | Voo + =
: lq| EX ( ° m 1) /2|q\E1di
2lq|E 2|q|E 2|q| E
HE@( / HlF qu WREE dl) (3.35)
q

Ou plus simplement,

T. = e+ Ty .
lin | |E1‘/0 + (3 36)
avec
2|Q|E1dZ
= |q|E1V /2|q|E1dz
2|Q|E1 \/2|C]|E1 2|Q|Es
dZ alZ d’ 3.37
* I < V (3.87)
et donc,
B .
Voo = LB i (338)

Cette derniere équation indique clairement la relation linéaire reliant la composante de
vitesse Vp, au temps de vol.

La figure 3.12 représente 1’évolution de 1’écart relatif entre le temps de vol réel d’un ion
DT et celui obtenu & partir de 'approximation linéaire, en fonction de son énergie (en
supposant une émission suivant I’axe du spectrometre), pour les conditions de I'expérience
(géométrie, champ électrique). Pour les énergies inférieures a une dizaine d’eV, 'approxi-
mation linéaire est satisfaisante a 0.5 % prés.

En pratique, afin de minimiser le nombre de routines employées dans le traitement ana-
lytique, les composantes Vp, des ions D sont déterminées a partir de la méme procédure

que celle utilisée dans le cas des électrons (cf. ci-apres).
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Approximation du terme constant

Comme l'indique la figure 3.13, les largeurs des distributions de temps de vol des
électrons et des ions DT dans la zone de post-accélération, sont inférieures au pas de
codage des temps (0.5 ns). Le temps T, nécessaire a la traversée de cette zone peut donc
étre considéré comme constant. Dans le cadre de cette approximation, le temps de vol

s’exprime alors sous la forme:

+ T, (3.39)

m 2lg| E ds
TGZ—E<—VOI+\/V02JC+ ! 1§>+ 2
|lq| EX m /%%CJF%CZ?

A partir de ’équation précédente, il est alors possible de déterminer analytiquement la

composante V, en fonction du temps de vol. Le détail du calcul est décrit dans I’annexe
A.
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Fic. 3.13 — Distribution des temps de wvol dans la zone de post-accélération, pour des
électrons (d’énergie inférieure a 100 eV) et des ions D (d’énergie inférieure a 12
eV) émises de fagon isotrope dans le spectrométre, dans les conditions de l'expérience
(géométrie, champ électrique).

3.4.2 Détermination des composantes Vj, et |,

La détermination des composantes de vitesse initiale Vg, et Vp, de la particule a partir
des coordonnées (Y, Z) de sa position d’impact sur le détecteur découle des équations
(3.15) et (3.16). Le détail du calcul étant développé dans 'annexe A, nous donnerons

uniquement le résultat obtenu. On montre que:
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Voy = 0= co(;(on)) [sin(woT") (Y — yo) — $S (1 — cos(woT)) (Z — 2p)] (3.40)
Vo = il [sin(woT) (Z — 2) + 55 (1 — cos(woT)) (Y — o)) (3.41)

2 (1 — cos(woT))

‘ot on peut déterminer la composante de vitesse initiale Vg, :

Vo= = K(T')r avec 1= /(Y —y)2 + (Z — 2))? (3.42)

Wo

ot K(T)= NS m) (3.43)

K(T) est défini comme étant le facteur de conversion position-vitesse.

3.5 Précision sur la mesure des composantes

3.5.1 Précision sur la détermination de la composante 1/,

La précision sur la détermination de la composante de vitesse initiale V{, dépend de

plusieurs facteurs :
— de la résolution sur la mesure du temps de vol;

— de la dispersion en temps 07" induite par la largeur de la zone de collision, et par les
imprécisions de mesure de la géométrie du spectrometre et de I'intensité des champs

électriques.

Dans ce paragraphe, nous discuterons uniquement du choix des caractéristiques du spec-
trometre (choix de la géométrie, champ électrique), permettant d’optimiser la précision

sur la mesure de la composante Vj,.

Influence du champ électrique

L’incertitude AVj, sur la détermination de la composante V;, dépend du pas de mesure
AT des temps de vol (cf. figure 3.14a,b). Dans le cadre de ’approximation linéaire, il existe
une relation simple reliant ces deux incertitudes. La vitesse Vj, évoluant linéairement en
fonction du temps de vol selon la relation (3.38), I'incertitude AVj, s’exprime sous la

forme :
_ ‘Q|E1

AV AT (3.44)

lin

Le choix d’un champ électrique faible permet donc d’augmenter la précision sur la déter-

mination de la composante Vj,.
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VOx N VOx .
AV,OX $
AV,
V, =0
AV,
AT T AT To AT T
(a) Cadre de l’approximation linéaire : (b) Cadre général: Vo, = f(T)
Voe =aT +b

FiGc. 3.14 — Relation entre lincertitude AVy, sur la détermination de Vo, et le pas de
mesure AT des temps de vol.

Dans le cas ou la relation entre Vp, et le temps de vol n’est plus linéaire, 'incertitude AV,
correspondant au pas de codage AT, dépend du temps de vol de la particule. Comme le
montre la figure 3.14b, pour les électrons émis vers le détecteur (dont les temps de vol sont
inférieurs a Tp), lintervalle AVp, correspondant a un intervalle AT fixe, est plus grand
que pour les électrons émis a 'opposé du détecteur. En d’autres termes, 'incertitude sur
la mesure des vitesses Vg, est plus grande pour les électrons émis vers le détecteur, que

pour ceux émis dans sa direction opposée.

Influence de la géométrie du spectrometre

Dimension de la zone d’extraction Comme l'indique I’équation (3.34), 'approxima-
tion linéaire est d’autant mieux satisfaite que l'intensité du champ électrique, ou bien la
dimension de la zone d’extraction sont grandes (cf. figure 3.15). En pratique, la dimension
de la zone d’extraction des électrons est donc choisie la plus grande possible, de fagon a
ce que l'incertitude sur la mesure de la composante Vj, de leur vecteur vitesse initiale soit

indépendante de leur temps de vol.

Focalisation en temps En pratique, la mesure des temps de vol s’affranchit de la
perte de résolution induite par la largeur de la zone de collision, si la configuration du
spectrometre satisfait la condition dite de 'Wiley-Mclaren’ [WM55]. Cette condition qui

consiste a annuler au premier ordre la dépendance en xy du temps de vol s’exprime sous
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Fi1G. 3.15 — Evolution de la composante Vi, en fonction du temps de vol, pour différentes
géométries du spectromeétre (Ey = 30.1 V/cm, Es = 400 V/cm, ds = 5 mm, E =100 eV).

la forme:

dTet +1 our un ion
=0 avecs= P (3.45)

d(sxo) —1 pour un électron

Dans le cadre de l'approximation linéaire, I’équation précédente conduit a la relation

suivante entre les dimensions des zones d’extraction et de vol libre [Jar95]:
o a2 2d5 (3.46)

La géométrie du spectrometre a été déterminée précisément a ’aide du programme de
simulation que nous avons développé (cf. Annexe C). Les distances des zones d’extraction
et de vol libre ont été choisies de fagon a minimiser la variation du temps de vol sur la
largeur de la zone de collision. A titre indicatif, nous avons représenté sur la figure 3.16,
I’évolution du temps de vol d’'un électron et d’'un ion Dt d’énergie nulle, en fonction de la
coordonnée x( de sa position d’émission, pour la géométrie du spectrometre employée lors
de l'expérience. Pour une largeur de la zone de collision d’environ 1.5 mm, la variation
du temps de vol des électrons n’excede pas 0.01 ns, tandis que celle des ions D7 est
inférieure a 0.2 ns. Ces variations sont inférieures au pas de codage des temps, et ne sont,

par conséquent, pas mesurables.
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FiG. 3.16 — Ewvolution du temps de vol Ty d’un électron et d’un ion DT d’énergie
nulle, en fonction de la coordonnée xy de leur position d’émission, pour les conditions
expérimentales (géométrie, champ électrique) de l'expérience.

3.5.2 Incertitude sur la mesure des composantes V;, et 1|,

L’incertitude sur la détermination des composantes Vg, et Vj, découle de divers fac-

teurs:

— de la résolution sur la mesure du temps de vol;

— de la résolution sur la mesure des temps d’arrivée des signaux issus des lignes a
retard, qui permettent de déterminer les positions (Y, Z) de la position d’impact
(cf. chapitre 2);

— des imprécisions sur la mesure de 'intensité des champs électriques et magnétique.

L’incertitude sur la détermination des composantes, induite par les imprécisions sur la
mesure des champs, sera analysée dans le chapitre 4.

Comme nous 'avons vu dans le paragraphe 3.4.2, la composante de vitesse initiale Vj,,
est reliée a la position radiale du point d’impact sur le détecteur par les relations (3.42)
et (3.43). L'incertitude relative sur la mesure de la composante Vp,. s’exprime alors par

la relation:

AVp. AK  Ar
= T 2 3.47
i (3.47)

L’incertitude relative sur la détermination du facteur de conversion K (7)) dépend de

I'incertitude AT sur la mesure du temps de vol. On montre que:

AK WOAT

= — (3.48)
K 2tan (%T)
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D’autre part, I'incertitude sur la mesure de la position Ar dépend non seulement du pas
de mesure des positions Ar’, mais également de la dimension de la zone de collision Ary,
par la relation :

Ar = Ar' + Arg (3.49)

Le pas de mesure des positions, de I'ordre de 300 pm, étant tres inférieur aux dimensions
de la zone de collision (estimées & environ 1.5x1.5 mm?), la précision sur la mesure des
positions est par conséquent limitée par la largeur de la zone de collision.

L’incertitude relative sur la mesure de la composante Vj,. dépend alors des résolutions

expérimentales par la relation :

AVpy. B woAT Arg
Voy-  2tan (L) r

(3.50)

Dans le cas des ions, pour l'intensité du champ magnétique utilisé, la contribution du
terme AK /K est négligeable (elle n’excede pas 107*). Nous pouvons donc considérer que
I'incertitude sur la mesure de leur composante Vg, ne dépend que de l'incertitude sur la
mesure de leur position d’impact, c’est a dire des dimensions de la zone de collision. Dans
le cas des électrons, en revanche, la contribution du terme AK/K n’est plus négligeable.
La précision sur la mesure de leur composante V;,. dépend alors de l'incertitude sur
la mesure des positions, mais également de celle sur la mesure du temps de vol. Ainsi,
comme le montre la figure 3.17, la précision maximale est obtenue lorsque la somme des
deux termes présents dans I’équation (3.50) est minimale, ce qui peut ne pas correspondre

avec un déplacement maximal dans le plan du détecteur.

20

16

12 |

Précision (%)

Temps de vol (en ns)

Fi1G. 3.17 — Evolution de lincertitude relative sur la mesure de la composante de vitesse
initiale Vo, des électrons (E = 36 €V, dy = 20 mm, dy = 40 mm, d3 = 5 mm, By =9
V/em, Es = 400V/em, B = 10 Gauss).
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3.6 Efficacité de collection

L’efficacité de collection des particules dépend, d’une part des caractéristiques du
spectrometre (géométrie, intensité des champs), et d’autre part des propriétés intrinseques
et cinématiques de la particule (masse, charge, énergie, angle d’émission). En pratique, il
existe deux situations pour lesquelles une particule n’est pas détectée:

— si le déplacement transversal de la particule par rapport a I’axe du spectrometre est

supérieur aux dimensions du détecteur;

— si I’énergie et I'angle d’émission d’une particule émise a 'opposé de son détecteur,

lui permettent de sortir de la zone d’extraction.

. rtrans
i n
»

<

(a) Le déplacement transver- (b) La particule sort de la
sal de la particule par rap- zone d’extraction opposée
port a ’axe du spectrometre, a son détecteur.

est supérieur aux dimensions
du détecteur.

Fi1G. 3.18 — Types de trajectoire pour lesquels la particule n’est pas détectée.

3.6.1 Efficacité de détection des ions

La trajectoire des ions étant tres peu sensible a l'action du champ magnétique (cf.
paragraphe 3.3.2), leur efficacité de collection est optimisée a 1’aide du champ électrique.
En d’autres termes, 'intensité du champ doit étre fixée de maniere a ce que d’une part,
leurs déplacements latéraux soient inférieurs aux dimensions du détecteur, et d’autre part,
leurs distances de rebroussement dans la zone d’extraction des électrons soient inférieures

a la largeur de celle-ci.
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Déplacement latéral maximal

Dans le cadre de certaines approximations, il est possible de déterminer I’expression
analytique reliant le déplacement transverse maximal r}'or  de l'ion a son énergie, ainsi
qu’a l'intensité du champ électrique. En effet, dans le cadre de I'approximation linéaire, et
si 'on peut considérer que le temps nécessaire a la traversée de la zone de post-accélération

est négligeable devant le temps de vol total, on montre alors que le déplacement maximal

max

7 3 .
rprat  s’exprime sous la forme:

1 5F?2 V2F /2 F2  2F3 |2 F2 4
mar __ 2 - — - — _— 351
s = Al € T AT g a,/qoﬁr T ,/qomt T3 (3.51)

= — 3.52
o= (352)

- d
et F=,/2di + 2= (3.53)
\V/2d

ou,

Pour conserver une efficacité de collection maximale pour les ions, le déplacement
latéral r,,,, doit étre inférieur aux dimensions du détecteur, ce qui impose alors la valeur
du rapport E/E;. En d’autres termes, comme le montre la figure 3.19, pour une géométrie
du spectrometre donnée, l'intensité du champ électrique nécessaire a une efficacité de

collection maximale évolue linéairement avec 1’énergie des ions.

Distance de rebroussement

La distance de rebroussement x,.,. parcourue par les ions dans la zone d’extraction

des électrons, dépend de l'intensité du champ électrique, a travers la relation :

Trebr. = — + %o (3.54)
Ainsi, pour conserver une efficacité de collection maximale des ions émis a 'opposé de leur
détecteur, l'intensité du champ électrique doit étre fixée de facon a ce que cette distance
soit inférieure a la dimension dj de la zone d’extraction des électrons. Nous pouvons
toutefois souligner le fait que l'intensité du champ électrique nécessaire pour assurer la
collection des ions dont le déplacement latéral est maximal, est suffisante pour permettre
une collection complete des ions émis a 'opposé de leur détecteur. A titre d’exemple, pour

I'expérience réalisée, I'intensité du champ électrique de 3010 V/m conduit & une distance
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120 | ——d1=19.4 d2 = 38.6 mm (config. manip.) ,
- = d1=40 d2=79.7 mm ‘
----d1=60 d2=119.5mm

[0
o
T

Champ électrique (en V/cm)
8
T

Energie des ions (en eV)

Fi1G. 3.19 — Evolution de ['intensité du champ électrique nécessaire a une efficacité de
collection maximale, en fonction de [’énergie des ions, pour différentes géométries du
spectrometre.

parcourue dans la zone d’extraction des électrons d’environ 3 mm.

3.6.2 Efficacité de détection des électrons

Contrairement aux ions, l'efficacité de collection des électrons dépend de l'action
conjuguée des deux champs. La détection des électrons émis a l'opposé de leur détecteur
reste imposée par 'intensité du champ électrique. En revanche, comme nous I'avons men-
tionné plusieurs fois, le confinement transversal des électrons dépend principalement de
I’action du champ magnétique, mais aussi de celle du champ électrique. D’autre part,
I'utilisation du champ magnétique ajoute une perte d’efficacité supplémentaire. Nous al-
lons voir qu’il existe des conditions pour lesquelles les composantes de vitesse initiale de la
particule, et les observables mesurées qui en résultent, ne sont plus liées par une relation

de bijectivité.

Confinement par le champ magnétique

En toute rigueur, un électron est détecté si sa trajectoire est contenue dans le volume

du spectrometre (dont le diametre est égal a celui des détecteurs). Sa position radiale r(t)
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Z

L’électron est détecté si :

R

detecteur

2R <R

détecteur

Détecteur

Fia. 3.20 — Condition de détection des électrons.

jusqu’au détecteur doit donc étre inférieure au rayon de celui-ci:

r(t) < Rgetec. poOUr t<T (3.55)
Il vient: Sl
mVoyz
2R=—F7""—< etec. .
R B = Ryet (3.56)

L’efficacité de collection des électrons dépend alors de leur énergie (a travers la composante
V,.), mais également de l'intensité du champ magnétique. En d’autres termes, I’énergie
maximale des électrons que l'on souhaite confiner sur le détecteur, fixe l'intensité du

champ magnétique a utiliser.

Collection des électrons émis a ’opposé du détecteur

La condition permettant d’obtenir une efficacité de collection maximale pour les élec-
trons émis a l'opposé de leur détecteur, reste la méme que celle évoquée dans le cas des ions.
L’intensité du champ électrique doit étre choisie de facon a ce que la distance parcourue
par les électrons dans la zone d’extraction des ions soit inférieure a sa dimension. Dans
le cadre de nos expériences, ou des électrons d’énergie supérieure a 100 eV sont produits
lors de la collision, il est difficile de fixer une intensité du champ qui permette de collecter
tous ces électrons quelle que soit leur énergie, sans détériorer la résolution sur la mesure
de leur temps de vol. Par conséquent, nous nous sommes résolus a ce qu'une certaine
quantité de ces électrons sorte de la zone d’extraction des ions. Pour les caractéristiques
du spectrometre employées (géométrie, intensités des champs), la limite en énergie au dela

de laquelle les électrons peuvent sortir de la zone d’extraction est fixée a 55 eV.



90 Chapitre 3 — Etude du spectrometre de vitesse

Temps de vol ’mort’

Enfin, une derniere cause de perte d’efficacité est liée aux propriétés des observables
mesurées induites par l'utilisation d'un champ magnétique. Comme nous 'avons déja
mentionné a plusieurs reprises, pour un temps de vol égal a un multiple entier de la
période cyclotronique, les électrons retrouvent leur position d’origine quelle que soit leur
énergie. En d’autres termes, le jeu d’observables mesurées (Temps de vol, Position Y,
Position Z) ne suffit plus pour séparer les énergies des électrons. Pour ces temps de vol,
nous pouvons alors considérer que le dispositif ne joue plus le role de spectrometre auquel
il est destiné.

A partir de la relation liant le temps de vol de I’électron a la composante Vp, de sa
vitesse initiale, on montre alors qu’il existe, pour une énergie donnée, un angle mort [3;,;.
d’émission de I’électron par rapport au plan (¢,2), dont la forme analytique est donnée

par 1'équation (3.57). Toutefois, 'orientation des molécules dans le jet supersonique étant

ﬁint. = asin (\/ %%x(T = chycloA)> (357>

avec k € N

F1c. 3.21 — Angle d’émission pour lequel le dispositif ne joue plus son réle de spectrométre.

totalement aléatoire et isotrope, un angle d’émission particulier par rapport a l'axe de
la molécule peut prendre toutes les valeurs possibles dans le repere du laboratoire. Par
conséquent, la perte totale d’efficacité liée a ’angle mort 3;,,;. dans le repere du laboratoire,

se traduit par une perte uniforme d’efficacité dans le repere de la molécule.

3.7 Conclusion: optimisation du spectrometre

L’optimisation du spectrometre (choix de la géométrie et de I'intensité des champs),
doit tenir compte au mieux des diverses contraintes imposées par la précision sur la mesure
des composantes de vitesse initiale, et par 'efficacité de collection des particules. Aussi, il
peut arriver que le choix de certains parametres, comme par exemple 'intensité du champ
électrique d’extraction, découle d’'un compromis entre la meilleure précision sur la mesure

et l'efficacité maximale de collection.
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Fic. 3.22 — Influence des différents parametres du spectrometre sur les critéres d’optimi-
sation.

L’organigramme présenté sur la figure 3.22 précise I'influence de chacun des parametres
du spectrometre sur I'ensemble des criteres dont il faut tenir compte lors de son optimi-
sation. Il n’existe pas de protocole général d’optimisation, dans la mesure ou la valeur des
différents parametres dépend des caractéristiques cinématiques des particules détectées.
Aussi, pour conclure ce chapitre, nous pouvons décrire la démarche que nous avons mise
en oeuvre pour optimiser le spectrometre utilisé lors de 1’étude du systeme 13.7 MeV /u
S15T_Dy. La géométrie et les intensités des champs ont été définies de facon a détecter
des ions Dt d’énergie inférieure & 12 eV dans un angle solide de 47 stéradians, ainsi que
des électrons de 100 eV avec une efficacité de collection maximale. Le protocole établi est

donc le suivant :

1. L’énergie maximale des électrons a confiner sur la surface du détecteur fixe la valeur

du champ magnétique.

2. L’intensité du champ électrique ainsi que la largeur de la zone d’extraction des ions
ont été déterminées de fagcon a remplir deux conditions : d’une part, permettre de col-

lecter des ions DT d’énergie inférieure & 12 eV dans un angle solide de 47 stéradians,
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d’autre part, conserver une précision maximale sur la mesure de la composante V{,

des particules.

. La distance de la zone de vol libre des ions découle de la configuration dite de

Wiley-McLaren [WM55].

. Les largeurs des zones d’extraction et de vol libre des électrons, sont déterminées

d’une part a partir de la configuration dite de Wiley-McLaren, et d’autre part, en
ajustant la distribution des temps de vol dans l'intervalle d'une période cyclotro-

nique.
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L’analyse des données constitue une étape déterminante dans la chaine de produc-
tion des résultats scientifiques. Son role consiste a extraire les résultats expérimentaux
souhaités, du flot de données accumulées lors de 'expérience. En pratique, ’analyse des
données doit permettre d’isoler I’ensemble de celles correspondant aux processus physiques
étudiés, afin d’en extraire les observables représentatives (énergie, angle d’émission) des
particules qui en résultent, en précisant conjointement leurs conditions de validité (incer-
titude). Le protocole d’analyse que nous avons mis en oeuvre s’articule autour des grandes

lignes suivantes:

— Mise en forme des observables significatives Temps de vol et Positions.
Dans un premier temps, il convient de convertir les observables brutes codées et
enregistrées lors de l'expérience, en observables significatives. Rappelons que les
observables significatives directement accessibles a ’aide du dispositif sont le temps

de vol de la particule, et sa position d’impact sur le détecteur (cf. chapitre 2).

— Détermination des constantes de mesure. La deuxieme phase du traitement
des données consiste a déterminer les constantes de mesure. Il s’agit de déterminer
d'une part les intensités réelles des champs utilisés, et d’autre part les origines
temporelle (instant de la collision) et spatiale (coordonnées du point de collision)

des observables significatives (Temps de vol, Positions).

— Selection des événements correspondant aux processus observés. Cette
étape consiste a séparer les événements correspondant aux différents processus ob-
servés, en s’appuyant sur les caractéristiques des observables significatives des parti-
cules qui en résultent. Il s’agit également d’identifier, puis d’éliminer la contribution
des diverses pollutions (pollution par le gaz résiduel présent dans la chambre, pol-

lution par contamination isotopique des molécules dans le jet).

— Détermination de ’efficacité de collection et de détection. La connaissance
de l'efficacité de collection et de détection des différentes particules est primordiale
dés lors que 'on souhaite mesurer la section efficace relative (ou absolue) d'un

processus donné, en fonction de I'angle d’émission et de I’énergie de la particule.

— Détermination de la précision sur la mesure. Enfin, la derniere étape de
I’analyse consiste a déterminer la précision sur la mesure de I'énergie et des angles

d’émission des particules.

Dans ce chapitre, nous nous attacherons a décrire les méthodes que nous avons développées
pour remplir chacune des taches énumérées précédemment. A I'instar du protocole d’op-
timisation du spectrometre, ces méthodes ont tres largement tiré profit du programme de

simulation décrit dans ’annexe C.
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4.1 Observables significatives Temps de vol et Posi-

tions

I accessibles par le biais du dispositif expérimental sont

Les variables significatives
le temps de vol de la particule, et les coordonnées (Y,Z) de son point d’impact sur le
détecteur a localisation. Chacune de ces trois observables n’est cependant pas directement
mesurée par le dispositif, mais découle des observables brutes codées et enregistrés (cf.
chapitre 2). Ces derniéres correspondent aux intervalles de temps séparant 'arrivée des
impulsions issues des galettes a micro-canaux et des anodes sur les différentes entrées du
convertisseur temps numérique, de celle du signal commun de référence (’Common Stop’)

(cf. figure 4.1).

temps de vol (ion)

temps de vol (électron)

Collision W .
2 >
Atsc
signal tsc
coincidence >
Elec./Supp.
Atge
Atlye, At2ye, At1ze, At2ze
tge |—| tlye, t2ye, t1ze, t2ze

électron L >

/

Atgi
At1yi, At2yi, At1zi, At2zi

) tgi | |t1yi, t2yi, t1zi, t2zi
ion L >

/
Sign’alrcommun tcs
de référence / >
‘common stop’ 7 temps

F1G. 4.1 — Les observables brutes mesurées lors de l'expérience (Atge, Atgi, Atlye, At2ye,
...) correspondent aux intervalles de temps séparant l'arrivée des impulsions issues des
galettes et des anodes (tge, tgi, tlye, t2ye, ...) sur les entrées du convertisseur temps
numérique, de celle du signal commun de référence ("Common Stop’).

4.1.1 Observable significative Temps de vol

Les spectres de temps de vol des particules sont obtenus en modifiant 1’origine tempo-

relle des observables brutes (qui, comme nous I’avons mentionné, correspond a l'instant

1. D’une maniére générale, nous définirons ’ensemble des variables intervenant de fagon directe dans
I’équation du mouvement de la particule, comme des variables significatives. C’est le cas par exemple, de
I’énergie de la particule, de sa vitesse, de son temps de vol, ou de son déplacement.
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d’arrivée du signal commun de référence au niveau du convertisseur temps numérique).
La nouvelle origine est donnée par l'instant d’arrivée du signal de coincidence ’Elec-
tron/Suppresseur’ (cf. paragraphe 2.6.1) au niveau du convertisseur temps numérique (cf.
figure 4.1). Le signal émis par le suppresseur de paquets étant en phase avec I’émission
d’un paquet d’ions, son instant d’arrivée au niveau du convertisseur reflete donc l'instant
de la collision, a une constante de temps additive prés.

Les temps de vol des ions (T;) et des électrons (T,) par rapport a la nouvelle origine

temporelle sont déterminés a partir des relations suivantes :

T, = Atsc — Atgi (4.1)
T, = Atsc — Atge (4.2)

Les spectres de temps de vol? qui en découlent sont représentés sur la figure 4.2. Notons
bien que ces spectres différent de ceux définis par rapport a l'instant de 'interaction, par
une constante temporelle. Ce décalage provient d'une part de 1’écart temporel existant
entre l'instant d’émission du signal par le suppresseur de paquet, et I'instant de l'interac-
tion, et d’autre part, du retard accumulé dans les différents cables et modules acheminant
et traitant chaque signal jusqu’au convertisseur temps numérique. A priori, il n’y a aucune
raison pour que les décalages temporels dont font 'objet les spectres de temps de vol des
ions et des électrons soient identiques, dans la mesure ou la longueur des cables, et donc
le temps nécessaire a I'acheminement des signaux, peut étre différents d’un détecteur a
I’autre. La détermination de ces constantes de décalage sera décrite dans le paragraphe
4.2.

Nous remarquons sur les spectres de temps de vol des ions, la présence d’entités H™ et
HJ issues de collisions avec le gaz résiduel, ainsi que d’ions moléculaire HD* résultant
de l'interaction entre le faisceau et la proportion de molécule HD initialement présente
dans la bouteille de Dy (0.2 %). Les pics de temps de vol de ces différentes particules
se situent entierement (HD™) ou en partie (H') dans la gamme temporelle sur laquelle
s’étend la distribution des temps de vol des ions D*. Par conséquent, comme nous le
verrons par la suite, I’ensemble des événements correspondant a ces ions constitue une
pollution dont il faudra éliminer la contribution. Ainsi, nous comprenons a présent que
d’un point de vue expérimental la cible moléculaire Dy a été préférée a H,, de facon a
ce que nos mesures s'affranchissent en partie de la pollution due a la présence d’ions H*
produits par collision avec le gaz résiduel. Enfin, notons également la différence existant

entre les largeurs des distributions de temps des ions moléculaires Dy ou HD™T, et celles

2. Le pas de temps (canal) des spectres de temps de vol correspond au pas de codage du convertisseur
temps numérique (0.5 ns).
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des distributions correspondant aux fragments ioniques H™ ou D*. Comme nous ’avons
décrit dans le chapitre 3 (paragraphe 3.3.1), la largeur du pic de temps de vol d’'une par-
ticule est proportionnelle a la racine carrée de son énergie initiale. Par conséquent, les
distributions de temps de vol des ions moléculaires (dont 1’énergie initiale est de 'ordre
du meV) sont beaucoup plus étroites que celle des ions issus de la fragmentation d’une

molécule (I’énergie emportée par chaque fragment pouvant atteindre une dizaine d’eV).

Nombre d'événements

0 500 1000 1500 2000

Temps de vol T (en canaux)

10° I ' I ' I ' I '

Electrons

Nombre d'événements

-1100 -1080 -1060 -1040

Temps de vol T_ (en canaux)

F1G. 4.2 — Spectres de temps de vol des électrons et des tons, référencés par rapport a l’ins-
tant d’arrivé du signal de coincidence ’Electron/Suppresseur’ sur Uentrée du convertisseur
temps numeérique.



98 Chapitre 4 — Analyse des données

4.1.2 Observables significatives Positions (Y,Z)

Comme nous I'avons décrit dans le chapitre 2 (cf. paragraphe 2.5.3), les observables
positions (Y, Z) du point d'impact de la particule sur le détecteur a localisation, découlent
de la différence des temps de parcours associés aux impulsions voyageant vers les deux

extrémités des anodes, par les relations:

Y = Cy(tly — t2y) (4.3)
Z = Cyy(tlz — 122) (4.4)

ou Cy, représente le facteur de conversion ’temps/positions’, t2y et t2z les temps de
parcours des impulsions recueillies aux extrémités des anodes situées dans les parties
positives des coordonnées Y et Z, et tiy et tiz les temps de parcours des impulsions

recueillies aux extrémités opposées (cf. figure 4.3).

t1y

F1G. 4.3 — Les coordonnées (Y, Z) du point d’impact de la particule sur le détecteur a
localisation sont déterminées a partir de la différence des temps de parcours tly — t2y et
tlz — t2z des impulsions voyageant vers les extrémités de la ligne a retard.

En pratique, nous mesurons l'instant d’arrivée des signaux au niveau de l'entrée du
convertisseur temps numérique, par rapport au signal commun de référence (cf. figure 4.1 :
Atlye-i, At2ye-i, Atlze-i, At2ze-i). Par rapport a cette origine temporelle, les relations
(4.3) et (4.4) deviennent :

Y = Cy,(At2y — Atly) (4.5)
Z = Cy,y(At2z — Atlz) (4.6)

La figure 4.4 représente les spectres des termes At2y — Atly et At2z — Atlz présents
dans les relations précédentes, pour le cas des électrons et des ions. Ces spectres ont été net-
toyés de la contribution de I’ensemble des événements produits par le bruit électronique en

tirant profit des propriétés des lignes a retard (ce traitement est décrit dans le paragraphe
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F1G. 4.4 — Spectre des observables positions (Y,Z) des électrons et des ions, déterminées
a partir des premiéres observables selon les relations (4.5) et (4.6).

‘Somme des temps de propagation dans la ligne a retard’, ci-apres). Notons bien que ces
spectres représentent les coordonnées (Y,7) des points d’impact des particules en unité de
canal, dont ’équivalent en longueur correspond a la valeur du facteur 'temps/positions’
C'p, par rapport au centre du détecteur. A I'instar des spectres de temps de vol rapportés
précédemment, ils different donc des spectres des observables mesurées par rapport au
point de la collision (origine spatiale), dont les coordonnées par rapport au centre du

détecteur sont déterminées suivant la méthode que nous allons décrire dans la section 4.2.

Facteur de conversion ’temps/positions’

La détermination des positions (Y,Z) en unité de longueur, nécessite de connaitre
la valeur du facteur de conversion ’temps/positions’. Celle-ci est déterminée a partir des
spectres représentés sur la figure 4.4. La largeur des spectres, correspond au diametre utile
de la surface de détection. Pour un diametre utile mesuré de 81.25 mm, nous en déduisons

les facteurs de conversion C? et C¢ correspondant respectivement aux détecteurs des ions
tp tp
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et des électrons:

i 81.25+0.2

Ctp = m = (0.276 £+ 0.003mm/canal (47)
. 81.25+0.2

Ctp = m =0.293 £+ 0.00Smm/canaI (48)

ou les valeurs 294 et 277 correspondent respectivement aux largeurs des distributions
des observables (Y,Z) des ions et des électrons (cf. figure 4.4). Notons que ces valeurs
représentent 1’équivalent en longueur du pas de codage des temps de parcours (0.5 ns).

Elles constituent donc la résolution en position ultime du dispositif.

Somme des temps de propagation dans la ligne a retard

Comme nous ’avons mentionné dans le chapitre 2, les sommes t1y+t2y et t1z2+122 des
temps de propagation vers chaque extrémité de 'anode doivent étre égales a la constante
caractéristique de la ligne a retard, définie comme étant le temps nécessaire pour parcourir
toute sa longueur. En imposant une condition sur cette somme, nous nous affranchissons
de la contribution du bruit électronique. La figure 4.5 représente les distributions des
sommes tly + t2y pour le cas des ions et des électrons. Seuls les événements dont la
somme est contenue dans l'intervalle défini par la gaussienne représentée sur chacune des

distributions sont retenus.
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F1G. 4.5 — Distributions des sommes ‘tly+t2y’ des temps de propagations dans les lignes
a retard des détecteurs des ions, et des électrons.



4.2 Détermination de l'intensité des champs et des origines spatiale et temporelle 101

4.2 Détermination de l’intensité des champs et des

origines spatiale et temporelle

La deuxieme étape du traitement des données consiste a déterminer les constantes
de mesure. Il s’agit de déterminer d'une part l'intensité réelle des champs magnétique et
électrique utilisés lors de I'expérience, et d’autre part les références temporelles et spatiales
des observables définies respectivement par 'instant de la collision (par rapport a I'instant
d’arrivée du signal de coincidence Electron/suppresseur), et les coordonnées du point de
collision (par rapport au centre du détecteur). Cette étape, constitue la base sur laquelle
va ensuite s’appuyer le calcul des vitesses, des angles et des énergies. Inutile alors de
souligner a quel point une calibration soigneuse pese sur la validité des distributions en

énergie et angulaire que 1’on souhaite déterminer.

4.2.1 Détermination du champ d’extraction et de I’origine tem-

porelle des ions

Pour une particule d’énergie initiale nulle, ou émise dans un plan parallele a celui
du détecteur, la composante de vitesse suivant ’axe d’extraction s’annule. L’équation du

temps de vol peut alors s’écrire de maniere simplifiée. On montre que:

T . m 2d1 i d2 i 2E1d1 4 2E1d1 i 2d3
V=0 =AW B T R E2 E2 B,

ou plus simplement,
[m
TVOz:() = Eg(dlad27d37E17E3) (410)

(4.9)

L’expression du temps de vol se décompose en un produit de deux termes: un terme pre-
nant en compte les propriétés de la particule (masse et charge), et un autre ne dépendant
que des caractéristiques du spectrometre (dimensions et champs électriques). Cette singu-
larité peut étre mise a profit pour déterminer le champ d’extraction et ’origine temporelle

des ions.

Détermination du champ d’extraction

L’intensité du champ F; est déterminée en minimisant ’écart séparant le temps de vol
théorique d’une particule ayant une vitesse initiale nulle décrit par 1’équation (4.9), du
temps de vol mesuré, par la méthode des moindres carrés. Autrement dit, en supposant

que l'on dispose de N temps de vol mesurés correspondant a N particules ayant chacune
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Fi1G. 4.6 — Détermination de l'intensité du champ d’extraction: les points représentent
Iévolution de ®(FE,) en fonction de Fy, tandis que la courbe en pointillé correspond a
Uajustement par un polynéme du 2™ degré. Le minimum de ®(Ey) donne la valeur du
champ.

un rapport m/q différent, il s’agit de trouver la valeur du champ d’extraction qui minimise
la quantité:

N 2

O(E) = Z (ijeswé _ T;héonque ( E1)> (4.11)

j=1
Toutefois, de facon a s’affranchir de I'incertitude résultant de la détermination de I'origine
temporelle des temps de vol mesurés (la méthode mise en oeuvre pour sa détermination
est décrite dans la suite du paragraphe), nous avons choisi d’appliquer la méthode aux
différences entre les temps de vol, plutot qu’aux temps de vol eux-mémes. En d’autres

termes, la quantité a minimiser s’exprime sous la forme :

CI)(El) _ Z (AjkTmesuré . Ajthhéorique(E1)>2 (412)

j=1,N

k=1,N

itk
ott AjTmesuré e A Tthéoriaue représentent respectivement 1'écart mesuré et théorique
entre les pics de temps de vol de deux particules ayant un rapport m/q distinct. Le
minimum de la fonction ®(E)) est ensuite déterminé graphiquement, en ajustant par un

polynéome du deuxieme degré (cf. figure 4.6).

L’intensité du champ FE;, déduite de la méthode, dépend de la géométrie du spectrometre
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de vitesse. Les imprécisions sur les dimensions mécaniques sont responsables d’une incer-
titude négligeable sur le champ d’extraction de I'ordre de 0.2%.

D’autre part, la valeur du champ de post-accélération intervient dans l'expression du
temps de vol, et donc dans la détermination de l'intensité du champ d’extraction. En
toute rigueur, il faudrait minimiser la fonction ® en faisant varier les valeurs des deux
champs. La démarche est fastidieuse et ne présente pas réellement d’intérét. En effet, si
I’on fixe 'intensité du champ de post-accélération a sa valeur théorique, c’est a dire celle
supposée étre appliquée lors de I'expérience, avec une imprécision de 10%, l'incertitude
résultante sur le champ d’extraction n’excede pas 0.2%. La plus importante source d’in-
certitude émane du repérage des pics de temps de vol. C’est pourquoi, il est toujours
préférable d’utiliser les pics associés aux ions moléculaires n’ayant pas fragmenté, dans la
mesure ou la largeur de leurs distributions de temps de vol est plus étroite que celle des
fragments. En général, il peut étre intéressant de réaliser une pré-expérience dédiée a la
mesure du champ d’extraction, a ’aide de gaz donnant naissance a des ions présentant de
nombreux états de charge (argon ou néon). On estime 'incertitude induite sur la valeur

du champ d’extraction, due aux imprécisions de repérage, de 'ordre de 0.4%.

Détermination de ’origine temporelle des ions

Comme le souligne ’équation (4.10), le temps de vol des particules évolue linéairement
en fonction de la racine carrée du rapport entre leurs masses et leurs charges y/m/q. En ce
qui concerne les temps de vol mesurés par rapport au signal de référence, cette équation

est légerement différente puisqu’elle comporte un terme constant additif Ty igine-

/m
TE’ZLS - Eg(dlud%dfiaEhEB) + Torigine (413)

Nous avons déja mentionné le fait que ce terme correspondait a la position de 1'origine
temporelle absolue (instant de I'interaction) dans le spectre de temps de vol référencé par
rapport au signal de référence. Sa valeur est déterminée, en ajustant les N temps de vol
utilisés lors de la détermination du champ d’extraction, par une droite dont le coefficient
directeur est égal a g(dy,ds,ds,E1,F3), Ey prenant la valeur déterminée par la méthode
des moindres carrés (cf. figure 4.7).

L’incertitude qui entache la valeur du terme T,,;4in. provient de deux facteurs:

— l'incertitude sur la détermination des positions des pics (d’ou l'intérét de réaliser

une pré-expérience a 'aide d’ions moléculaires ayant de nombreux états de charge).

— lincertitude sur la détermination du champ d’extraction.
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L’ensemble de ces imprécisions conduit & une incertitude globale de 1'ordre de 0.2% sur

la valeur du terme Tp,igine-

4.2.2 Détermination de 'origine des positions des ions

L’origine O'(z',y0,20) des positions mesurées sur le détecteur a localisation est définie
par la projection orthogonale sur le détecteur du point de croisement O(zg,y0,20) entre le
faisceau et le jet moléculaire (cf. figure 4.8). En négligeant I’action du champ magnétique,
les distributions des positions d’impact au niveau du détecteur des ions moléculaires D5, et
des ions thermiques produits lors de collisions entre le faisceau projectile et le gaz résiduel,
peuvent étre employées pour déterminer les deux coordonnées (yg,2) du point de collision.
La figure 4.9 représente la répartition des points d’impacts des ions sur leur détecteur. La
trace rectiligne dirigée suivant l'axe z est formée par I'ensemble des positions d’impact
des ions thermiques produits lors du passage du projectile, au cours d’interactions avec
le gaz résiduel. Elle reflete donc la trajectoire du faisceau, permettant ainsi de remonter

a la coordonnée y, du point de collision (cf. figure 4.9a).
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Fic. 4.8 — Limage projetée du point de collision entre le jet moléculaire et le faisceau
projectile sur le détecteur a localisation définit l'origine des positions mesurées.
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F1G. 4.9 — Répartition des points d’impact des ions sur le détecteur. La figure (a)
représente l'image des positions d’impact des ions mesurées. Comme le schématise la
figure (b), la tache centrale prédominante correspond a la zone d’impact des ions Dy,
tandis que la trace dirigée suivant l’axe z représente la zone d’impact des ions thermiques.
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Fi1a. 4.10 — Détermination des coordonnées (yo,zo) de lorigine des positions. La coor-
donnée zy correspond a la valeur moyenne de la distribution des positions des ions Dy
suivant l'axe du faisceau. La coordonnée yo est quant a elle obtenue a partir de la distri-
bution des positions d’impact des ions thermiques suivant la direction du jet.

La coordonnée zy est quant a elle déterminée a partir de la distribution des positions
d’impact suivant la direction du faisceau (axe z) des ions moléculaires Dy n’ayant pas
fragmenté. En négligeant le moment transféré par le projectile (de l'ordre de 1 meV),
ces ions sont produits en tout point du volume d’interaction, sans modification de leur
vitesse de translation initiale®. La répartition localisée de leurs positions d’impact sur le
détecteur reflete donc la direction de propagation du jet supersonique(cf. figure 4.9a).

La figure 4.10 représente la distribution des positions d’impact des ions D3 suivant la
direction du projectile (axe z), ainsi que celle des ions thermiques suivant I’axe du jet (axe
y). Les deux coordonnées (yo,z0) du point de collision correspondent aux valeurs moyennes
de ces distributions. L’analyse quantitative est réalisée en ajustant les distributions par

des gaussiennes.

4.2.3 Détermination de I’intensité du champ magnétique, et des
origines temporelle et spatiale des électrons
D’apres ce que nous avons vu dans le chapitre précédent, sous l'action conjuguée du

champ électrique et du champ magnétique, le déplacement des électrons se décompose en

un mouvement de translation vers le détecteur, et un mouvement de rotation autour de

3. Sous leffet de cette vitesse d’entrainement, la répartition des positions d’impact suivant I’axe du jet
se trouve décalée par rapport a l'origine des positions (cf. figure 4.95). Ce décalage nous permettra dans
le paragraphe 4.2.4 de déterminer la vitesse moyenne d’entrainement des molécules dans le jet.
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I’axe du spectrometre. Le temps nécessaire aux électrons pour effectuer une révolution

complete (période cyclotronique) est indépendant de 1'énergie initiale de 1’électron. Ainsi,
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F1G. 4.11 — Evolution de la position radiale (dans le plan (y,z)) en fonction du temps de
vol pour des électrons d’énergie différentes (10 et 36 eV).

comme le montre la figure 4.11, pour chaque instant ¢ égal a un nombre entier de périodes
cyclotroniques, la position des électrons dans le plan (y,z) tend vers le point origine de
I’émission. Cette caractéristique est mise a profit pour déterminer l'intensité du champ

magnétique, et les références temporelle et spatiale relatives aux électrons.

Détermination de ’origine du détecteur

Nous avons représenté sur les figures 4.12a et 4.12b, les positions mesurées Y et Z
du point d’impact des électrons sur le détecteur, en fonction de leur temps de vol. Les
coordonnées du point de collision correspondent aux positions des noeuds observés pour
les temps de vol égaux a un nombre entier de périodes cyclotroniques. L’incertitude sur
la mesure de chacune des deux coordonnées résulte de 'imprécision sur le repérage des
noeuds de position. On estime une imprécision de 'ordre de 1 canal, ce qui équivaut a

environ 300 pm.

Détermination de ’intensité du champ magnétique

Comme nous l’avons mentionné dans le chapitre 3, la période cyclotronique dépend

de l'intensité du champ magnétique suivant la relation:
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F1G. 4.12 — Détermination de l'origine des positions. Les noeuds de positions observés pour
les temps de vol égaux a un nombre entier de période cyclotronique (Leyao.) correspondent
a la position initiale d’émission des €électrons (origine des positions).

m
Thgo, = 2M— 4.14)
v B (

La mesure de I’écart temporel séparant deux noeuds de position permet de déterminer
expérimentalement la période cyclotronique (cf. figure 4.12), dont on extrait la valeur du
champ magnétique a partir de la relation précédente. Afin, de déterminer précisément la
valeur de la période (et donc celle du champ), nous avons réalisé une pré-expérience en
utilisant une intensité du champ électrique d’extraction suffisamment faible pour que la
largeur de la gamme des temps de vol des électrons recouvre plusieurs périodes cyclotro-
niques. Comme pour la mesure de I'origine des positions, la principale source d’incertitude
provient du repérage des pics de temps de vol correspondant aux noeuds de positions.
L’imprécision sur la mesure n’excédant pas un canal de temps (0.5 ns), U'incertitude sur

le champ magnétique qui en résulte est de 'ordre de 0.45 Gauss.

Détermination de ’origine temporelle des électrons

La méthode employée pour déterminer 'origine temporelle des ions, s’applique dif-

ficilement au cas des électrons. En effet, tant que l'on ne détecte pas d’ions chargés
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F1G. 4.13 — Détermination de ’origine temporelle des électrons. Connaissant la valeur de
la période cyclotronique et le nombre de révolutions complétes effectuées par les électrons
avant de rencontrer le détecteur, ['origine temporelle est déduite du premier noeud de
POSILLONS Mesure.

négativement, nous ne disposons que d’un seul point pour déterminer les coefficients de la
relation T' = am + Torigine- Aussi, dans le prolongement de la méthode utilisée pour
la mesure du champ magnétique et des coordonnées de 'origine spatiale, I'origine tempo-
relle est déterminée en tirant profit des caractéristiques induites par le champ magnétique.
Comme le schématise la figure 4.13, I'écart temporel séparant 1’origine absolue de la col-
lision, du premier noeud de positions mesuré, est égale a un nombre entier de périodes
cyclotroniques. Connaissant le nombre de révolutions completes effectuées par I'électron
avant de rencontrer le détecteur, I'origine temporelle est donc déduite de la position tem-
porelle du premier noeud mesuré. Il en découle alors que l'incertitude sur la mesure de

I'instant de la collision est équivalente a celle sur la période cyclotronique.
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4.2.4 Détermination de la vitesse longitudinale des molécules

dans le jet, et des dimensions de la zone de collision

La vitesse moyenne du jet supersonique, ainsi que les dimensions de la zone d’in-
teraction peuvent étre déterminées expérimentalement a partir des observables mesurées
(Temps de vol, Positions) des événements d’ionisation non dissociative conduisant a la for-
mation de I’ion moléculaire D3 . En négligeant d'une part le recul engendré par 1’émission
de 1’électron, et d’autre part le moment transféré par le projectile, les ions DJ sont pro-
duits en tout point du volume d’interaction sans modification de leur vitesse de translation
initiale. Sous 'effet de cette vitesse d’entrainement, la position moyenne suivant I’axe du
jet de leurs points d’impact au niveau du détecteur a localisation est décalée par rapport
a l'origine de la collision, dont la coordonnée g, est déterminée a partir de la trace formée

par les ions thermiques (cf. figure 4.14).

Vitesse moyenne longitudinale du jet

La figure 4.15 représente les spectres des distributions de position suivant I’axe du jet
(axe ) des ions moléculaires DJ et des ions thermiques. Le rapport entre la distance
séparant le centre des deux distributions, et le temps de vol des ions D est égale a
la vitesse longitudinale Vj.; des molécules Dy dans le jet supersonique. Pour le jet de
molécules Dy utilisé, et pour un champ d’extraction de 30.1 V/cm, le déplacement mesuré
est de Pordre de 2.72 mm (+ 0.28 mm), tandis que le temps de vol des ions Dy vaut 1486
ns (£ 0.5 ns). I en résulte une vitesse du jet de 1830 m/s (4 190 m/s).

Dimension de la zone de collision

Les dimensions de la section (Ly, Lz) de la zone de collision sont définies respec-
tivement par les sections géométriques du jet moléculaire et du faisceau projectile. Ces
dimensions peuvent étre estimées a partir des distributions de position de I'ion moléculaire
Dy . En effet, les largeurs de ces distributions résultent d’une part du déplacement induit
par les distributions de vitesse initiale des ions, et d’autre part, des dimensions (Ly, Lz). Si
I’'on néglige les dispersions de vitesse longitudinale et transverse du jet autour des vitesses
moyennes (respectivement de I'ordre de 9 m/s et 1m/s [Jar95]), nous pouvons considérer
que la largeur des distributions de vitesse initiale des ions Dj résulte uniquement du
moment transféré par le projectile. Pour le domaine de vitesse considéré, les énergies
transférées étant de l'ordre du milli-electonVolt [Jar95], le déplacement latéral des ions
Dy résultant de ces énergies n’exceéde pas 200 pym. Il en découle alors que les largeurs
des distributions de position des ions D3 au niveau du détecteur peuvent étre attribuées

uniquement aux dimensions (Ly, Lz) de la zone de collision. La figure 4.16 représente
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F1G. 4.14 — La vitesse d’entrainement Ve du jet supersonique engendre un déplacement
dans la direction du jet de la position moyenne des points d’impact des ions Dy, par
rapport a l'origine spatiale de la collision (repérée par la position moyenne des impacts des
ions moléculaires thermiques sur le détecteur). La figure b représente l'image des positions
d’impact des ions thermiques (trace suivant l'aze z) et des ions Dy (tache intense noire)
sur le détecteur.
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F1G. 4.15 — Distribution des positions d’impact des ions thermiques et des ions Dy , suivant
la direction du jet. Le décalage mesuré entre ces deux distributions permet de déterminer
la vitesse d’entrainement des molécules dans le jet.
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F1G. 4.16 — Distributions des positions d’impact des ions moléculaires D3 sur le détecteur.
Les diamétres du jet moléculaire et du faisceau projectile au niveau de la zone de collision
correspondent respectivement aux largeurs des distributions suwivant les azves z et y.

les distributions des positions d’impact des ions Dj suivant les axes (y,z), définissant
respectivement la direction du jet moléculaire, et le faisceau projectile. Le diametre du
jet moléculaire mesuré au niveau de la zone de collision est donc de ordre de 1.5 mm (£

0.3 mm), tandis que celui du faisceau projectile est environ égal & 1.8 mm (£ 0.3 mm).

4.3 Sélection des différents processus d’ionisation

Les processus d’ionisation non-dissociative, de double ionisation et d’ionisation dis-
sociative conduisant a des arrangements finaux distincts peuvent étre isolés a partir des

observables mesurées des ions détectés.

4.3.1 Sélection du processus d’ionisation non-dissociative

Le processus de simple ionisation non-dissociative est directement isolé des autres
processus, en sélectionnant le pic de temps de vol des ions D3 qui en résultent. Comme le
montre la figure 4.2, pour la géométrie du spectrometre et 'intensité du champ électrique
employées, la distribution des temps de vol des ions moléculaires Dy est distinctement
séparée de celles correspondant aux ions DT, ou aux ions issus de molécules présentes
dans le gaz résiduel (HT, H,).
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4.3.2 Sélection du processus de double ionisation

Le processus de double ionisation peut étre séparé des autres processus, en tirant
partie de la corrélation vectorielle existant entre les deux fragments D produits lors de
la collision. Cette corrélation est une conséquence de la loi de conservation de la quantité
de mouvement appliquée & la dissociation de I'ion moléculaire D3". En négligeant le recul
lié a I’émission des électrons, la description formelle de la loi de conservation dans le repere

lié au spectrometre s’exprime par la relation :
el + —_ + RSN
mp+Vi(DT) +mp+Va(D7) = 2mp+ Vjer (4.15)

— —
ou Vi (D7) et Vo(D™) représentent les vecteurs vitesse initiale de chacun des fragments,
mp+ la masse de I'ion DT, et Vj; la vitesse des molécules dans le jet. La décomposition

de la relation (4.15) suivant I’axe du spectrometre s’écrit :
Vor (DY) + Voo (DF) = 0 (4.16)

Dans le cadre de 'approximation linéaire (cf. paragraphe 3.4.1 et annexe A), la relation
précédente entre les vitesses des fragments, peut s’étendre de fagon simplifiée a leurs temps

de vol T} et Ti. On montre alors :
Ti+Ty 2T =0 (4.17)

ot T¢ est le temps de vol d'un ion DT d’énergie initiale nulle. La corrélation entre T} et
T% est clairement mise en évidence sur la figure 4.17 ou le temps de vol T4 de I'ion émis &
I'opposé du détecteur est représenté en fonction du temps de vol T} de 'ion émis vers le
détecteur. En pratique, le processus de double ionisation est donc isolé en sélectionnant

I'ensemble des événements vérifiant la relation (4.17).

4.3.3 Sélection du processus d’ionisation dissociative

Contrairement aux processus précédents, le processus d’ionisation dissociative (in-
cluant les processus de simple ionisation dissociative, d’ionisation excitation et de double
excitation autoionisante dissociative) qui conduit & la formation d'un ion DT et d’un
atome de deutérium, ne peut pas étre isolé directement a partir des observables mesurées
des ion D*. En effet, comme nous I’avons observé sur la figure 4.2, le domaine temporel
sur lequel s’étend le pic des ions D¥ est pollué non seulement par le pic des ions HD™
résultant de collisions avec la proportion de molécules HD initialement contenues dans

la bouteille de Dy, mais également par les distributions de temps de vol des ions H™ et
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FIG. 4.17 — Temps de vol de l’ion DT émis & ['opposé du détecteur (2°™¢ ion détecté), en
fonction du temps de vol de l'ion émis vers le détecteur (1" ion détecté). La corrélation
observée découle directement de la conservation de la quantité de mouvement gouvernant
la dissociation de l'ion moléculaire D3 .

H produits lors de collisions avec le gaz résiduel. Les méthodes mises en oeuvre pour

éliminer ces différentes pollutions different en fonction de I'origine de celles-ci.

Traitement de la pollution due au gaz résiduel

La contribution des ions H' et H, est directement soustraite des spectres des ob-
servables significatives (temps de vol, position, énergie ou angle d’émission) a partir des
spectres de fond mesurés séparément. Compte tenu des durées d’acquisition différentes
entre les mesures effectuées avec et sans le jet moléculaire, un facteur multiplicatif doit étre
appliqué aux spectres de fond avant la soustraction. La valeur de ce facteur est déterminée
en normalisant le pic des ions H*' des spectres de temps de vol obtenus en présence et
sans le jet de molécule Dy (cf. figure 4.18).

La contribution du fond a soustraire évolue en fonction de I’énergie des ions mesurés et
de leurs angles d’émission par rapport a la direction du faisceau. La figure 4.19 représente
la distribution en énergie et la distribution angulaire de la pollution due au gaz résiduel.
Notons bien que ces spectres ne représentent pas les distributions en angle et en énergie

réelles des ions H' et H, produits lors de I'interaction avec le gaz résiduel, dans la
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F1G. 4.18 — Spectre de temps de vol des ions produits en présence et sans le jet superso-
nique. Le facteur multiplicatif appliqué aux spectres de fond est déterminé en normalisant
le pic de temps de vol des ions HT des deux spectres ci-dessus.

mesure ou le traitement analytique dont ils découlent est effectué en tenant compte des
caractéristiques d’émission des ions DT (origines des positions). Comme 'indique la figure
4.19a, la contribution du fond est prédominante pour les énergies des ions inférieures a 1
eV. D’autre part, comme on peut s’y attendre, excepté pour les basses énergies, la pollu-
tion des distributions angulaires par le fond affectera les angles proches de 0 et 180 degrés
par rapport a la direction du faisceau. Nous pouvons des a présent garder a l'esprit que
les distributions des observables significatives des électrons et des ions DT conditionnées
par les grandes énergies de ces derniers (et notamment pour les directions d’émission

orthogonales a la direction du faisceau), s’affranchissent de la contribution du fond.

Traitement de la contamination isotopique due aux molécules HD

La procédure mise en oeuvre précédemment ne peut évidemment pas étre reconduite
pour supprimer la contribution des ions HD", dans la mesure ot les molécules HD a
I'origine de cette contamination isotopique sont présentes dans le jet supersonique. La
méthode employée pour s’affranchir de cette pollution a donc consisté a exclure du trai-
tement analytique ultérieur (calcul des énergies et des angles d’émission) ’ensemble des
événements dont les observables (temps de vol, positions) correspondent & celles des ions
HD™. Cette démarche engendre par conséquent la perte d'une partie des événements

résultant du processus d’ionisation dissociative. Toutefois, compte tenu du fait que la
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Fi1G. 4.20 — Coordonnée suivant l’axe du jet des points d’impact des ions sur le détecteur
en fonction de leur temps de vol. La répartition des points d’impact des ions HD™ sur
le détecteur (mise en évidence ici par la coordonnée Y) étant trés localisée, la proportion
des événements d’ionisation dissociative exclus du traitement reste insignifiante.

répartition des points d'impact des ions HD™ au niveau du détecteur est tres localisée (cf.
figure 4.20), la proportion des événements perdus reste insignifiante. La détermination
quantitative des dimensions de cette 'zone morte’ a été réalisée a ’aide du programme de
simulation. Elle représente une perte d’efficacité de 10~*7 stéradians pour des ions D™

d’énergie comprise entre 11.6 et 11.8 eV.

4.4 Efficacité de détection des particules

4.4.1 Cas des ions

Pour l'intensité du champ électrique employé (3010 V/m), 'ensemble des ions DT
d’énergie inférieure a 12 eV émis dans un angle solide de 47 stéradians sont collectés sur

la surface du détecteur.
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4.4.2 Cas des électrons

Pour les caractéristiques du spectrometre choisies (géométrie, intensité des champs),
I’ensemble des électrons d’énergie inférieure a 55 eV émis dans un angle solide de 4w
stéradians sont collectés sur le détecteur. Au dela de cette limite, les électrons émis a
I'opposé du détecteur possedent suffisamment d’énergie pour sortir de la zone d’extrac-
tion des ions, et sont par conséquent exclus de 'analyse. Quoi qu’il en soit, faute d’une
statistique suffisante pour les électrons d’énergie supérieure a la limite précédente, nos
résultats seront limités au domaine d’énergie compris entre 0 et 55 eV.

Pour la gamme d’énergie considérée, les distributions des grandeurs représentatives (é-
nergie, angle d’émission) doivent néanmoins étre corrigées de la perte d’efficacité liée a
I'utilisation du champ magnétique. Rappelons que la relation de bijectivité entre 1’énergie
de T'électron et ses observables mesurées (Temps de wvol, Positions) n’est plus vérifiée
pour les événements dont les observables correspondent a un noeud de position (cf. figure
4.12). Par conséquent, les événements dont le temps de vol est voisin d’un nombre entier
de périodes cyclotroniques sont exclus du traitement analytique.

L’évolution du taux d’événements exclus en fonction de I’énergie de 1’électron, obtenue a

I'aide du programme de simulation®, est présentée sur la figure 4.21. Seules les énergies

0.20 . ; . ; . ; . ; . ;

Condition d'exclusion :Tcyd0 +1ns

23 eV

Taux d'événements perdus t

0.00 L 1 L 1 L 1 L 1 L 1
0 10 20 30 40 50

Energie des électrons (en eV)

Fi1G. 4.21 — Taux d’événements perdus en fonction de ’énergie de ’électron. Ces taux ont
été obtenus a l'aide du programme de simulation en rejetant [’ensemble des événements
dont le temps de vol est égal a un nombre entier de périodes cyclotroniques (£ 1 ns).

4. Pour I’émission simulée de N électrons d’énergie donnée dans un angle solide de 47 stéradians, le
taux d’événements exclus du traitement est donné par le rapport entre le nombre d’événements dont le
temps de vol est égal a la période cyclotronique + 1 ns, et le nombre d’événements total V.
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supérieures a 23 eV sont affectées par cette perte d’efficacité. En pratique, les distributions
d’énergie et angulaire sont corrigées en appliquant un facteur de correction fc aux nombres
d’événements contenus dans chaque canal, dont la valeur dépend du taux d’événements

exclus 7 par la relation :

fo=

C1l-7

A titre d’exemple, nous avons représenté sur la figure 4.22 les valeurs du facteur de

(4.18)

correction appliqué aux distributions angulaires mesurées pour des électrons d’énergie de
30 et 50 eV.

30 eV 50 eV

Facteur de correction fc

0 20 40 60 8 100 120 140 160 O 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Angle 0 (en degré) Angle 0 (en degré)

Fi1G. 4.22 — Facteur de correction fc appliqué aux distributions angulaires mesurées pour
des électrons de 30 et 50 eV.

4.5 Précision sur la mesure des énergies et des angles

d’émission

Les précisions sur la mesure de 1’énergie et de 'angle d’émission 6 des particules
chargées produites lors de la collision (électron, ion DT) sont déterminées a partir du
programme de simulation (cf. Annexe C), en incluant dans le traitement analytique I’en-
semble des incertitudes impliquées dans la mesure (les incertitudes sur la détermination
des intensités des champs et des origines spatiales et temporelles, ainsi que 'incertitude

sur la mesure des temps par le convertisseur temps numérique).
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4.5.1 Précision sur la mesure de 1’énergie

La précision sur la mesure de 1’énergie des ions D% et des électrons est rapportée sur
la figure 4.23. Cette derniere est comparée a la précision ‘théorique’ du dispositif qui tient
compte uniquement des résolutions spatiale et temporelle (largeur de la zone de collision,
pas de codage des temps). La différence entre ces deux précisions est due a l’ensemble
des incertitudes résultant de la détermination des intensités des champs, et des origines
spatiales et temporelles des observables significatives (Temps, Positions). Pour les ions
D7, les incertitudes précédentes conduisent & une précision totale de plus de 5 %. En ce
qui concerne les électrons d’énergie inférieure a 50 eV, la contribution des incertitudes de

mesure mene a une précision totale sur la mesure de I’énergie d’environ 15 %.

40 — — e

—®— Précision sur lamesure | 35 Electrons —®— Précision sur la mesure

35 *
I lons D & Précision théorigue’ @ Précision ‘théorique’

AE/E (en %)
AE/E (en %)

Energie des ions D" (en eV) Energie des électrons (en eV)

F1G. 4.23 — Précision sur la mesure de l’énergie des électrons et des ions DT.

4.5.2 Précision sur la mesure des angles
Détermination de l’incertitude sur la mesure des angles

L’incertitude sur la mesure des angles d’émission 6 (par rapport a la direction du
projectile) pour différentes énergies des particules est présentée sur la figure 4.24. Comme
précédemment, l'incertitude sur la mesure est comparée a l'incertitude ‘théorique’ du
dispositif. Dans le cas des ions D%, I'incertitude sur la mesure des angles diminue avec
I’énergie de la particule. L’incertitude est inférieure a 4 degrés pour une énergie égale a 1
eV, et atteint un minimum de 1 degré pour une énergie de 10 eV. En ce qui concerne les
électrons, I'incertitude sur la mesure de leurs angles d’émission # n’excede pas 5 degrés,

quelle que soit leur énergie. Notons que les incertitudes sur la détermination des constantes
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F1G. 4.25 — Distributions angulaires simulées pour des ions DT et des électrons d’énergie
donnée.
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de mesure conduisent a une incertitude totale sur la mesure des angles, 2 fois supérieure

a I'incertitude ’théorique’.

Effet des incertitudes de mesure sur les distributions

L’effet des incertitudes et des résolutions de mesure sur les distributions angulaires
mesurées a été étudié a l'aide du programme de simulation. La méthode a consisté a si-
muler la mesure d’'une émission isotrope d’une particule d’énergie donnée, en incluant dans
le traitement analytique I’ensemble des incertitudes et des résolutions. Les distributions
simulées pour quelques énergies des ions DT et des électrons sont rapportées sur la figure
4.25. Dans l'ensemble, ces distributions refletent tres correctement le caractere isotrope
de I’émission. Notons toutefois que pour des électrons d’énergie égale a 30 et 50 eV, les
distributions présentent quelques fluctuations autour de la valeur moyenne (de I'ordre de
10 %). Par conséquent, pour ces énergies, nous pouvons retenir le fait que notre dispositif
ne permet pas d’observer des phénomenes physiques qui conduisent a des variations sur

les distributions en angle des électrons inférieures a 10 %.

4.6 Conclusion

L’étape d’analyse des données doit permettre de déterminer les grandeurs représenta-
tives (énergie, angle d’émission) des particules résultant d’un processus physique donné.

Le protocole mis en place a cette fin s’articule autour des grandes lignes suivantes :

— Détermination des grandeurs significatives ( Temps de vol, Positions) et des constan-
tes de mesure (intensité des champs) dont dépendent ’énergie et I’angle d’émission

des particules détectées;

— Séparation des différents processus physiques qui conduisent a la formation des par-
ticules détectées, en exploitant les caractéristiques de leurs grandeurs significatives
(Temps de vol, Positions);

— Identification, et éventuellement correction, de 'efficacité de détection des particules;

— Détermination des précisions sur la mesure de I'énergie et des angles d’émission;

Les méthodes d’analyse que nous avons mises en oeuvre ont largement bénéficié du
support fourni par le programme de simulation que nous avons développé (cf. Annexe C).
En effet, ce dernier a été employé d’une part pour corriger les distributions d’énergie et
angulaire de la perte d’efficacité liée a I'utilisation du champ magnétique, et d’autre part
pour déterminer les précisions sur la détermination de I’énergie, et des angles d’émission.
Dans le domaine d’énergie des différentes particules auquel nous nous limiterons (0-12 eV

pour les ions DT, et 0-55 eV pour les électrons), la précision sur la mesure de Iénergie
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est de l'ordre de 5 % pour les ions, et d’environ 15 % pour les électrons. D’autre part,
I'incertitude sur la mesure de I’angle d’émission 6 par rapport au projectile n’excede pas
4 degrés pour les ions, et 5 degrés pour les électrons.

Le chapitre suivant est consacré a la présentation des résultats obtenus pour ’étude du
systéme 13.6 MeV /u S¥* + Dy. Les résultats seront présentés en termes de corrélation

vectorielle entre les particules chargées (électron, ion DT) émises suite a la collision.
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L’existence des nombreuses voies d’ionisation possibles lors de l'interaction entre un
ion et la molécule Hy (ou son équivalent isotopique Dj), a motivé un grand nombre
d’études ces dernieres années. D’apres les différents résultats que nous avons rapportés
dans le chapitre 1, I'ensemble de ces processus a été décrit en s’appuyant sur la mesure des
grandeurs caractéristiques dynamiques (énergie, angle d’émission) des fragments ioniques,
ou des électrons produits lors de la collision. Dans la continuité de ces travaux, la mesure

des corrélations vectorielles entre les vecteurs impulsions des protons (deutons) et des
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électrons formés (corrélation en énergie, corrélation angulaire) s’avere étre une approche
plus puissante pour la compréhension de la dynamique de la fragmentation. A ce jour,
le nombre d’études rapportant ce type de mesure en corrélation reste faible [DBJ198,
HE02, LLB*03]. Toutes ces études, réalisées dans le cadre de la photoionisation, se sont
attachées a décrire les caractéristiques du processus d’ionisation impliquant uniquement
quelques états des ions moléculaires Hy et H3". Dans ce chapitre, nous nous proposons
de présenter nos résultats obtenus pour une mesure complete des corrélations entre les
vecteurs impulsions de I'un des deutons et de I'un des électrons produits lors de la collision

entre un ion S & 13.6 MeV /u et une molécule Ds.

5.1 Les différents processus d’ionisation : rappel

Comme nous 'avons mentionné dans le chapitre 1, si 'on ne considere que ce qu’il
advient de la molécule cible, plusieurs processus d’ionisation sont susceptibles de se pro-
duire lors de I'interaction entre un ion et la molécule D,. Ces différents processus peuvent
étre classés en fonction du nombre d’électrons impliqués. On distingue les processus pour

lesquels un seul électron de la cible est actif:

— le processus de simple ionisation non-dissociative (SIND) qui conduit a la
formation d'un ion moléculaire D; dans son état fondamental X 22;(1809) et a

I’émission d’un électron dans le continuum :
SY*t 4 Dy — ST L D e (5.1)

— le processus de simple ionisation dissociative (SID) conduisant & la formation
d’'un ion D*, d'un atome de deutérium dans son état fondamental, et & 1’émission

d’un électron :
S¥t 4 Dy — S 4 D(1s) + DT + e~ (5.2)
des processus impliquant les deux électrons de la cible:

— le processus d’ionisation excitation (IE) menant a un arrangement final cons-
titué d’un atome de deutérium dans son état fondamental ou dans un état excité,

d’'un ion DT, et & I’émission d’un électron :
St 4 Dy — S¥F 4 D(nl) + DT + e~ (5.3)

— le processus de double ionisation (DI) menant a un arrangement final constitué

de deux ions D7, et & I’émission de deux électrons:
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S¥t 4 Dy — St 4+ DY+ Dt e 4 e (5.4)

— le processus de double excitation autoionisante (AI). Dans ce cas, la molécule
dite ‘superexcitée’ [Pla62] se désexcite par effet Auger, pour conduire a la formation

d’un ion moléculaire D3 dans un état excité, ou dans son état fondamental :

SlS—i— —|—D2 _ 515++D_;* (55)
— DY+ D(nl) + e~ (5.6)

Mis a part le processus de simple ionisation non-dissociative (SIND), I’ensemble des
autres processus d’ionisation conduisent & la formation d’au moins un ion D7 et un
électron. La détection en coincidence de ces deux particules nous a donc permis d’effectuer

des mesures de corrélation : corrélation en énergie et corrélation en angle.

5.2 Corrélation en énergie

Le diagramme de corrélation des énergies cinétiques des ions DT et des électrons
produits par les différents processus d’ionisation dissociative décrits précédemment est
présenté sur la figure 5.1. L’axe des abscisses et ’axe des ordonnées rapportent respecti-
vement 1’énergie cinétique de I'ion DT et de I’électron produits lors de la collision. Dans le
cas d'un événement résultant du processus de double ionisation pour lequel deux ions et
deux électrons sont détectés, le couple (électron, ion) retenu lors de la construction du dia-
gramme est constitué a partir du premier ion et du premier électron détectés. D’autre part,
la troisieme dimension repérée par I’échelle de couleur représente le nombre d’événements
associé a la cellule (dEp+, dE,), ou dEp+ et dE, représentent respectivement le pas de
mesure de I’énergie des ions et des électrons.

Afin d’éclairer notre compréhension du diagramme de corrélation précédent, commengons
dans un premier temps par nous intéresser aux distributions d’énergie cinétique des ions

DT et des électrons indépendamment I'une de l'autre.

5.2.1 Distribution en énergie des fragments D™

La distribution en énergie cinétique des ions DT mesurée est représentée sur la figure
5.21. Le spectre met en évidence la présence de plusieurs structures, dont ’origine a déja
)

été discutée a partir des distributions en énergie théoriques des ions D résultant de la

1. La distribution en énergie des ions correspond a la projection du diagramme de corrélation sur I’axe
des abscisses.
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F1G. 5.1 — Diagramme de corrélation des énergies cinétiques des ions DV et des électrons
produits lors de la collision entre un ion SY™* a 13.6 MeV/u et la molécule Ds.
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F1G. 5.2 — Distribution d’énergie des ions DV produits par les différents processus d’ioni-
sation (SID, IE, DI et Al).
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F1G. 5.3 — Distribution d’énergie cinétique des ions DV pour quelques états des ions
moléculaires Dy et D3", obtenues par la méthode des projections [CJP36].

dissociation des ions moléculaires D5 ou D3, obtenues par la méthode des projections
(cf. paragraphe 1.2.1). Les distributions obtenues par cette méthode pour quelques états
des ions moléculaires D3 et D2 sont présentées sur la figure 5.3, tandis que les énergies
cinétiques moyennes des ions DT, pour ces différents états peuplés, sont rapportées dans

le tableau 5.1. Selon les prédictions de la méthode, la dissociation de I'ion moléculaire D5

Etat de I’ion moléculaire Energie du fragment Dt (eV)

DF 2% ¥ (1soy) <05
D5 25+ (2poy,) 7.9
D 211, (2pm.) 5.0
D™ 25 (2s0y) 5.8
D3t 9.7

TAB. 5.1 — Energie cinétique la plus probable emportée par le fragment Dt (dans le
référentiel du centre de masse) lors de la dissociation de la cible ionisée, pour les pre-
miers états de ’ion moléculaire Dy, et pour l'ion D3".

dans son état électronique fondamental 22;(13(79) conduit a la formation de fragments
D% dont I'énergie cinétique n’excede pas 0.5 eV. En revanche, les énergies cinétiques des
fragments DT produits lors de la fragmentation de I'ion D dans un état électronique
excité, ou bien de Iion D3% sont supérieures & 3 eV. Ces distributions confirment donc
clairement le fait que le processus de simple ionisation dissociative (SID) peut étre isolé
des processus d’ionisation-excitation (IE) et double ionisation (DI) a 'aide des distribu-
tions en énergie cinétique des ions D™,

Toutefois, la seule contribution de ces différents processus ne suffit pas a expliquer ’exis-
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tence de fragments dont I’énergie s’étale entre 1 et 3 eV. Il a donc été suggéré par différents
auteurs [EWDE90, EWDE91, LYSL87, SLLI0], que les ions Dt possédant de telles
énergies cinétiques résultent du processus d’autoionisation dissociative, consécutivement a
la double excitation de la molécule. Si a ce jour, leur suggestion a été vérifiée dans le cadre
de la photoionisation [LLBT03, THU96, SM99a], pour I'instant aucune étude expérimentale
n’a prouvé le fait que des états doublement excités soient peuplés lors d’une collision entre

un ion et la molécule Ds.

5.2.2 Distribution en énergie des électrons

La distribution en énergie des électrons produits par I'ensemble des processus d’io-

nisation dissociatifs est présentée sur la figure 5.4. La distribution mesurée, semblable

-
o
w

Nombre d'événements

102 Ll L Ll
1 10

Energie des électrons [eV]

F1G. 5.4 — Distribution d’énergie des électrons produits par [’ensemble des processus d’io-
nisation dissociative pour le systéme collisionnel 15.6 MeV/amu S™t — D,.

aux distributions typiques d’énergie d’électrons, émis dans le continuum a la suite d’une
collision a grand parametre d’impact entre un ion et une cible atomique ou moléculaire
(cf. figure 1.15), se caractérise par une décroissance monotone de la section efficace d’ioni-
sation dissociative pour une énergie croissante des électrons. D’autre part, la distribution
met en évidence la présence d’une structure dans la gamme d’énergie allant de 4 a 15 eV,

associée a la production d’électrons Auger.
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5.2.3 Diagramme de corrélation en énergie

Compte tenu des principales caractéristiques des distributions en énergie des fragments
D7 et des électrons mesurées séparément, nous pouvons a présent aborder la description
précise de la figure 5.1.

D’apres la loi de conservation de ’énergie, I’énergie totale Ep transférée par le projectile a
la molécule se répartit en énergie cinétique emportée par les particules produites lors de la
collision (E,- pour les électrons, Fp+ pour le deuton, et Ep pour 'atome de deutérium),
et en énergie potentielle Ep correspondant a la limite de dissociation atteinte, selon la
relation :

Er=E.-+Ep++Ep+E, (5.7)

L’énergie libérée par la fragmentation de I'ion moléculaire Dy sous forme d’énergie cinéti-
que emportée par chacun des fragments DT et D est répartie en fonction du rapport entre
leur masse mp+/mp. En considérant ce rapport égal a 1, la relation précédente s’exprime
sous la forme:

E.- = -2Ep+ + Er — E, (5.8)

Dans le cas d’un processus de double excitation des électrons de la cible, suivi par un
processus d’autoionisation par effet Auger, 1’énergie Er transférée par le projectile a
la molécule obéit aux regles de quantification imposées par 'écart énergétique existant
entre les niveaux d’énergie de la molécule. Pour un état moléculaire initialement excité
et une limite de dissociation donnés, les énergies cinétiques emportées par I’électron émis
et le fragment D% sont donc reliées par la relation (5.8). En fonction du temps de vie
de I'état initialement peuplé, 1’électron et le fragment DT se partagent continuellement
I'énergie Fr—E,, formant ainsi une trace rectiligne sur le diagramme de corrélation élargie
en conséquence de la distribution initiale de la distance internucléaire (région Franck-
Condon), et de la résolution sur la mesure des énergies (cf. figure 5.5). La bande observée
sur le diagramme de corrélation mesuré (cf. figure 5.1), dans le domaine d’énergie des
fragments D' compris entre 0.5 et 3.5 eV, est donc la somme de toutes les traces formées
par I’ensemble des transitions permises entre les différents états excités de la molécule D,
et les états dissociatifs de 1'ion moléculaire D5 .

Dans le domaine d’énergie des fragments D™ inférieure a 0.7 eV et supérieure a 3.5
eV ou les processus non-résonnants SID, IE et DI prédominent, la corrélation entre les
énergies des deux particules détectées, n’est plus aussi marquée. La relation (5.8) reste bien
évidemment vérifiée. Toutefois, I’énergie totale transférée par le projectile a la molécule
n’est cette fois pas quantifiée. Pour une limite de dissociation donnée, I’énergie de ’électron
est donc déterminée a partir de I'énergie totale E transférée par le projectile a la molécule,

et de ’énergie cinétique emportée par les fragments (cf. figure 5.6).
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Fic. 5.5 — Cas d’un processus de double excitation autoionisant. Diagramme
de corrélation schématique entre l’énergie cinétique de ’électron et celle du fragment D™ .
Pour un état initial peuplé et une limite de dissociation donnés, la relation entre [’énergie
cinétique de l’électron et du fragment fixées par la relation (5.8) se traduit par un segment
(de pente -2) sur le diagramme, dont la largeur résulte de la distribution initiale de la
distance internucléaire.
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Fic. 5.6 — Cas d’un processus d’ionisation directe. Diagramme de corrélation
schématique entre 1’énergie cinétique de l’électron et celle du fragment DY. La distri-
bution d’énergie transférée par le projectile est continue, tandis que pour une limite de
dissociation donnée, l’énergie cinétique des fragments est fixée. Par conséquent, la relation
(5.8) se traduit sur le diagramme par un continuum d’énergie des électrons.
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Fi1G. 5.7 — Distributions d’énergie des électrons mesurées pour différents domaines en
énergie des fragments D7 .

Les distributions d’énergie des électrons mesurées pour les différents domaines d’éner-
gie des fragments DT sont représentées sur la figure 5.7. La distribution d’énergie des
électrons correspondant aux énergies de fragments Dt compris entre 0.7 et 3.5 eV, met
clairement en évidence la présence d’un pic associé a la formation d’électrons Auger.
En revanche, les distributions d’énergie correspondant aux énergies de fragments DT
inférieures a 0.7 eV ou supérieures a 3.5 eV se présentent sous la forme d’un continuum
d’énergie. On remarquera toutefois, la présence d'une structure localisée sur ces distribu-
tions, caractéristique de la formation d’électron Auger par le processus d’autoionisation.
Par conséquent, comme le laisse penser le diagramme de corrélation, le processus d’autoio-
nisation contribue & la formation de fragments DT dont I’énergie s’étale dans les domaines
ol les processus SID, IE et DI sont considérés comme majoritaires.

Le diagramme de corrélation en énergie permet donc de mettre en évidence deux résultats

importants :

— d’une part, il montre clairement que des états doublement excités de la molécule D,

peuvent etre peuplés lors de la collision entre un ion multi-chargé et la molécule;

— d’autre part, il indique que le processus d’autoionisation dissociatif contribue aussi
a la formation de fragments D' dont ’énergie est supérieure a 3.5 eV et inférieure
a 0.7 eV.

Cette derniere constatation permet donc de conclure que la simple mesure des distribu-
tion d’énergie des fragments DT ne suffit pas pour déterminer la contribution précise de
chacun des processus, des lors que la contribution du processus d’autoionisation n’est pas

négligeable.
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5.2.4 Etude quantitative de la contribution des différents pro-

cessus d’ionisation

La contribution des différents processus d’ionisation au processus global d’ionisation
dissociative est déterminée a partir de ’étude quantitative du diagramme de corrélation
en énergie. Dans ce paragraphe, nous commencerons par décrire les différentes méthodes
mises en oeuvre pour déterminer le nombre d’événements correspondant a chacun de ces
processus. Nous pouvons des a présent mentionner le fait que ce nombre est déterminé a
partir des distributions en énergie des électrons mesurées pour une gamme d’énergie des
fragments Dt donnée. Puis, a partir de ces nombres d’événements, nous déterminerons

les sections efficaces relatives entre les différents processus d’ionisation.

Contribution du processus SID

Le nombre d’événements correspondant au processus de simple ionisation dissociative
est déterminé en ajustant la forme du continuum d’énergie des électrons qui en résulte,
dans le domaine d’énergie des fragments inférieure a 0.7 eV (cf. figure 5.8).

Compte tenu de la différence entre les ordres de grandeur des durées caractéristiques du
processus d’ionisation (1071 s) et du processus de fragmentation (107! s), nous pouvons
considérer que la distribution d’énergie des électrons correspondant au processus de simple
ionisation est indépendante du devenir de I'ion moléculaire Dy, que cette simple ionisa-
tion soit dissociative ou non. Dans le cadre de cette hypothese, la distribution d’énergie
des électrons correspondant au processus SIND peut alors étre employée pour ajuster
précisément le continuum d’énergie produit par le processus SID. Le facteur multiplicatif
d’ajustement appliqué a la distribution mesurée correspond au rapport entre la section
efficace du processus SID et celle du processus SIND. Selon les résultats obtenus par
Ben-Itzhak et al. [BIKC*96] (cf. chapitre 1), la valeur de ce rapport ne dépend que du
recouvrement entre les fonctions d’onde de la molécule et de I'ion moléculaire Dy . Par
conséquent, ne dépendant ni de la vitesse du projectile, ni de sa charge, le facteur mesuré
par Ben-Itzhak, égal & 0.485 % (£ 0.036 %) dans le cas de la molécule Ds, a été employé
pour ajuster la distribution du processus SIND.

Le nombre d’événements correspondant au processus SID est ensuite déterminé en som-
mant le nombre d’événements contenus sous la courbe d’ajustement. L’incertitude sur la
valeur de ce nombre, est quant a elle obtenue en combinant quadratiquement 'incertitude
résultant de l'ajustement et celle résultant de la soustraction du fond (cf. chapitre 4),

chacune d’entre elles étant de l'ordre de 4+ 7 %.
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F1G. 5.8 — Distributions d’énergie des €électrons mesurées pour des fragments D d’énergie
inférieure a 0.7 eV.

Contribution du processus Al

La détermination du nombre d’événements correspondant au processus Al nécessite
de traiter indépendamment différents domaines d’énergie des fragments D*. Comme nous
I'indique le diagramme de corrélation, les fragments Dt d’énergie comprise entre 0.7 et
3.5 eV sont produits exclusivement par le processus Al. En revanche, en dehors de ce do-
maine, la contribution du processus Al s’ajoute a celle du processus de simple ionisation
dissociative pour les énergies des fragments inférieures a 0.7 eV, et a celle du proces-
sus d’ionisation-excitation pour les énergies supérieures a 3.5 eV. Pour ces énergies, la
procédure mise en oeuvre pour extraire le nombre d’événements correspondant au proces-
sus Al, consiste a soustraire aux distributions mesurées, la forme du continuum d’énergie
des électrons produits par les différents processus non-résonnants, de fagon a extraire le
pic Auger caractéristique du processus Al. Les profils des continuums d’énergie soustraits
ont été choisis de fagon a reproduire au mieux les distributions d’énergie résultant des
différents processus non-résonnants. Dans le domaine d’énergie des fragments inférieur
a 0.7 eV, comme nous 'avons mentionné dans le paragraphe précédent, le continuum
d’énergie caractéristique du processus de simple ionisation dissociative (SID) est repro-
duit a partir de la distribution d’énergie des électrons produits par le processus de simple
ionisation non-dissociative (SIND). Dans le domaine d’énergie des fragments supérieure a
3.5 eV, le profil du continuum soustrait correspond a la distribution d’énergie des électrons
mesurée pour un domaine d’énergie des fragments ot les contributions des processus d’au-

toionisation et de double ionisation sont négligeables (entre 7.0 et 7.5 eV).
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Fic. 5.9 — Distributions d’énergie des électrons Auger mesurées pour différents domaines

d’énergie des fragments D,
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La figure 5.9 présente les distributions d’énergie des électrons Auger déduites, pour dif-
férents domaines d’énergie des fragments D*t. Le nombre d’événements correspondant
au processus Al pour chaque domaine d’énergie des fragments est ensuite déterminé en
intégrant le nombre d’événements contenus dans chacun des pics. L’incertitude sur la
détermination du nombre d’événements pour une énergie des fragments D donnée, tient
compte de l'incertitude statistique, de 'incertitude engendrée par les soustractions du

continuum d’énergie des électrons et du fond.

Contribution du processus DI

Le nombre d’événements correspondant au processus de double ionisation, isolé sans
ambiguité selon la méthode décrite dans le chapitre 4 (cf. paragraphe 4.3.2), est déterminé
en sommant le nombre d’événements contenus dans la distribution d’énergie du premier
électron détecté. On notera toutefois que cette distribution a été corrigée d'une perte d’ef-
ficacité de détection que nous avons pu constater pour les fragments d’énergie supérieure
a 9 eV, dont la coordonnée Y de la position d’impact sur le détecteur se situe au dela
d’un diametre limite de 60 mm par rapport au centre du détecteur. Cette perte d’effica-
cité due a un réglage trop restrictif des seuils des discriminateurs a fraction constante (cf.
2.6.1), est mise en évidence sur la distribution de 1’angle d’émission ¢, attendue isotrope
pour des raisons de symétrie, représentée sur la figure 5.10. En pratique, la méthode que
nous avons mise en oeuvre pour s’affranchir de cette perte d’efficacité a donc consisté a
déterminer le pourcentage d’événements perdus en fonction de 'énergie du fragment D+
(cf. figure 5.11) en estimant le nombre d’événements contenus dans les "creuz’ de la distri-
bution de I'angle d’émission ¢. Il a ensuite été tenu compte de la proportion d’événements
manquants par tranche d’énergie du fragment D*.

Pour finir, on notera que cette perte d’efficacité est clairement visible sur la distribution
de I'angle ¢ si l'origine de la perte est liée a la coordonnée Y de la position d’impact.
En revanche, une méme perte d’efficacité liée cette fois a la coordonnée Z, se répartit
uniformément sur la distribution de I’angle, et ne peut donc étre ni observée ni estimée.
Nous considérerons qu’elle est du méme ordre de grandeur (environ 15 %), ce qui constitue

alors l'incertitude sur le nombre total d’événements correspondant au processus DI.

Contribution du processus IE

Le nombre d’événements correspondant au processus IE est déterminé a partir du
nombre d’événements contenus dans la distribution d’énergie des électrons mesurée pour
la gamme d’énergie des fragments compris entre 3.5 et 13.0 eV, auquel nous avons soustrait

d’une part le nombre partiel d’événements correspondant au processus Al, et d’autre part
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le nombre d’événements correspondant au processus DI. Notons également que compte
tenu de la perte d’efficacité observée pour les énergies des fragments supérieures a 9
eV, la distribution d’énergie des électrons est corrigée selon le méme principe que ce-
lui présenté précédemment. L’incertitude sur le nombre d’événements du processus 1E
résulte par conséquent des incertitudes sur les différents nombres impliqués dans sa
détermination : I'incertitude sur le nombre d’événements contenus dans la distribution
d’énergie des électrons (15 %), 'incertitude sur le nombre d’événements d’autoionisation,

I'incertitude sur le nombre d’événements du processus DI.

Rapports entre les contributions des différents processus

Les rapports entre les contributions des différents processus sont reportés dans le
tableau 5.2. La contribution des processus impliqués dans ces rapports est déterminée
en divisant le nombre d’événements correspondant a chacun d’entre eux, par l'efficacité
de détection d’un électron et d’un fragment DT. On notera que lefficacité de détection
d’une particule résulte d'une part de l'efficacité de détection des galettes a micro-canaux,
et d’autre part de la transparence des grilles du spectrometre?. Selon les données des
constructeurs, efficacité des galettes s’éleve a 57%, tandis que la transparence des grilles

atteint 95 %, ce qui conduit a une efficacité ep de détection d’une particule égale a:
ep = 0.57 x (0.95)? = 0.514

En ce qui concerne les processus SIND, SID, Al et IE, qui conduisent a la formation d’un
électron et d’un ion (Dy ou D7), I'efficacité de détection d'un électron et d’un fragment
DT est donc égale a £2,. En revanche, pour ce qui est du processus DI qui conduit & la
formation de deux électrons et de deux deutons, l'efficacité de détection d’au moins un
électron et un ion DT est donnée par la valeur du terme (%, + 2ep(1 —ep))?.

Ces différents rapports indiquent clairement que le processus d’ionisation majoritaire est
le processus de simple ionisation non dissociative (92.0 %), tandis que l’ensemble des
voies d’ionisation conduisant & la fragmentation de I’ion moléculaire D ne représente
que 8.0 % du processus global d’ionisation. Par ailleurs, le processus d’ionisation disso-
ciative majoritaire est le processus d’ionisation excitation, dont la contribution s’éleve a
79.5 % du processus global d’ionisation dissociative. On notera également que la contri-
bution du processus d’autoionisation dissociative est environ deux fois supérieure a celle
de la simple ionisation dissociative, ou celle de la double ionisation. Enfin, & partir des

rapports précédents, le rapport entre les processus impliquant 2 électrons et 1 électron

2. Rappelons que chaque partie du spectrometre est constituée de deux grilles, situées entre la zone
d’extraction et la zone de vol libre, et entre la zone de vol libre et la zone de post-accélération.
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Rapport mesuré (en %)

Par rapport au processus global d’ionisation :
Processus non-dissociatif 92.0 £ 1.2
Processus dissociatif 8.0+ 14

Par rapport au processus global d’ionisation dissociative:

Processus SID 5.5+ 1.3
Processus Al 10.0 £ 1.8
Processus IE 79.5 £ 4.2
Processus DI 5.0 £ 1.5

TAB. 5.2 — Rapport entre les contributions des différents processus dionisation produits
lors de la collision entre un ion S a4 15.6 MeV/u et la molécule Ds.

de la cible s’éleve a 8.2 + 1.4, tandis que la valeur théorique obtenue a partir du modele
de Krishnakumar et al. (cf. paragraphe 1.2.2 du chapitre 1) pour un ion projectile S+ &
13.6 MeV /u vaut 5.9 %.

L’évolution des contributions des différents processus en fonction de I'énergie des frag-
ments est rapportée sur la figure 5.12. Les distributions d’énergie des processus SI et 1E
sont déterminées par soustraction des distributions d’énergie correspondant aux processus
AT et DI a la distribution globale. On note que la distribution d’énergie des fragments
produits par le processus Al comprise entre 0 et 7 eV s’étale dans les domaines d’énergie
ol les processus IE et SI prédominent. La contribution du processus Al a la formation de
fragments d’énergie inférieure a 0.7 eV s’éleve a 32 %. Par ailleurs, les contributions des
processus Al, IE et DI a la formation de fragments d’énergie supérieure a 3 eV s’élevent
respectivement a 4.6 %, 89.8 % et 5.6 %.

5.2.5 Conclusions

La mesure des corrélations en énergie entre le fragment D7 et ’électron produit a
la suite de I'interaction entre un ion S & 13.6 MeV/u sur la molécule D, permet de
dégager plusieurs résultats importants:

— d’une part, elle permet de mettre clairement évidence le fait que des états double-

ment excités de la molécule peuvent étre peuplés lors de la collision. La voie de
désexcitation observée correspond a l’émission d'un électron Auger, suivie par la

dissociation de la molécule ;

— d’autre part, elle permet également de déterminer la contribution des différents
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F1G. 5.12 — Distribution d’énergie des fragments produits par les différents processus d’io-
nisation dissociatif (SI, Al, IE, DI).

processus d’ionisation dissociative impliqués lors de la collision (SID, AI, IE, DI).

On observe alors que le processus d’ionisation excitation est le processus majoritaire ;

— elle permet enfin d’extraire les distributions d’énergie des fragments Dt produits

par chacun de ces processus.

5.3 Corrélation angulaire

L’étude des corrélations angulaires entre ’électron et le fragment DT produits lors de
la collision, consiste a décrire I’émission électronique dans le repere de la molécule. Cette
problématique est abordée par les deux approches théorique et expérimentale. Le trai-
tement théorique repose sur la méthode dite Continuum-Distorted-Wave-Eikonal-Initial-
State (CDW-EIS), qui comme nous I'avons mentionné dans le chapitre 1, décrit tres
correctement 1’émission électronique dans le champ coulombien créé par les noyaux cible
et projectile. La mesure expérimentale des distributions angulaires de 1’électron dans le
repere de la molécule, quant a elle, repose sur 'approximation dite du recul axial [Zar67],
valable si la durée caractéristique de la fragmentation de la molécule est tres nettement
inférieure & sa période de rotation (107! s). Dans ce cas, l'orientation de la molécule est

déterminée a posteriori a partir de la direction d’émission du fragment D,
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5.3.1 Etude de I’émission électronique par la méthode CDW-
EIS

Formalisme du modele

Le modele développé, valable dans le domaine des énergies intermédiaires jusqu’aux
hautes énergies du projectile [FPR9I1], est basé sur une théorie perturbative. Dans le
formalisme du modele CDW-EIS, le champ coulombien créé par le noyau projectile est
inclus dans la forme des fonctions d’ondes électroniques. D’autre part, le modele repose
sur 'approximation du parametre d’impact. Dans le cadre de cette approximation, le
mouvement des noyaux est découplé de celui des électrons actifs. Ainsi, la trajectoire du
projectile est décrite classiquement par deux parametres: le parametre d’impact l;, et sa
vitesse v tels que b.7 = 0.

Dans le but de simplifier le modele, un électron de la cible est considéré comme étant
passif et gelé dans son état fondamental. Ainsi, ’évolution de l’électron actif dans le
potentiel dépendant du temps di au mouvement des noyaux est décrite quantiquement

par I’équation de Schrédinger électronique :

0
Hy—1— =0 5.9
i)y (59)
avec . P P P
Hy=—-V?— 4r_ s 2k (5.10)
2 T T S

ou Zr et Zp représentent respectivement la charge des noyaux cible et projectile, x; (x2)
la position de Iélectron actif par rapport au centre 1 (2) de la molécule, et s sa position

par rapport au noyau projectile (cf. figure 5.13).

P

H,

Fi1G. 5.13 — Paramétrisation du mouvement des partenaires de la collision.
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Dans le modele, les fonctions d’ondes distordues Xj]’f initiale et finale de 1’électron

actif proposées s’écrivent sous la forme:

Xip =@irliy (5.11)

ol x; (X7 ) représente la fonction d’onde initiale (finale) de Iélectron actif dans I'état li¢
(continuum), et £ (L£}) correspond au facteur de distorsion dt au champ coulombien

créé par le noyau projectile dans la voie d’entrée (sortie).

Etat initial

Dans I'approximation CDW-EIS, le facteur de distorsion dans la voie d’entrée est

donné par le terme:

L () =exp (—ié In (vs + 7?)) (5.12)
v

La fonction d’onde initiale de I’électron actif dans son état lié est quant a elle définie

par une combinaison linéaire d’orbitales atomiques, obtenue par un calcul variationnel :
i (T) = (& (T1) + & (To)) e (5.13)

ou ¢; est I’énergie de 1’électron actif dans I’état 1ié (dont la valeur correspond a celle de la

simple ionisation de Hy mesurée expérimentalement, ¢; = —0.566 u.a.), et
- 73 1/2
&(@) =) (Z) emn-za)  j=12 (5.14)

Le facteur de normalisation N;(p) pour une distance internucléaire d’équilibre p = 1.4
vaut 0.5459, tandis que la charge effective du noyau est fixée a la valeur 1.193 [GRFS02].

Etat final

Le facteur de distorsion est dans ce cas donné par le terme:
E; (8) = N(O1 Ay (—i¢; 1 —ips —ip .5 ) (5.15)

7 étant le moment de I'électron par rapport au projectile, N(¢) = exp(7¢/2)['(1 + iC),
et ( = Z,/p.

Dans I’hypothese ou 1'électron émis d'un des centres de la molécule ne ressent que le
potentiel créé par celui-ci, I'autre étant totalement écranté par 1’électron passif, la fonction

d’onde de I'électron actif émis dans le continuum moléculaire final est représentée par:
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2

Spf (?,t) — Z¢ (?]) e*iﬁff‘i’iﬁj?.?/Q (516)
j=1
olt €5 = k?/2 est I'énergie de 'électron émis, ? son moment, 5 = —1,05 = +1, et :
6(T;) = (2r) 732 F-TIN (), Fy (—m; 1, —ikz; — ik .?j) (5.17)

avec, v = Zesr/k, et Zopp = /—2€;.

Amplitude de transition

Pour les fonctions d’onde initiale et finale précédentes, I'amplitude de transition peut

a\'
(12-15)

L’équation précédente conduit a la forme générale suivante [GRFS02] :

alors s’écrire sous la forme:

AZT; <?,?) =— /+OO dt <X,7

—0o0

Xi > (5.18)

2
A (7,7) Y e R a2 gef It <b-;> (5.19)

Jj=1

H
ou b; est le parametre d’impact par rapport au noyau j de la molécule, ¢, = Aey; /v la

composante selon I’axe z du moment transféré ¢ = — 7" —q.0, et A€y = €5 —¢;. Le terme
Af}cf " correspond & I'amplitude de transition pour le cas d'un atome ayant une charge

effective Z.y;.
D’un point de vue analytique, il est plus simple de travailler avec la transformée de Fourier
de I'amplitude de transition, dont le carré du module est donné par:
M, o :

R P =2 (1+ cos((k +7).7)) IR (D)2 (5.20)
ou Rf}c I+ est 1a transformée de Fourier de Affff ™
Les sections efficaces multi-différentielles par rapport au moment £ et aux angles d’émis-
sion (., p.) de I’électron, ainsi que par rapport a la direction de 'axe de la molécule définie
par les angles (6,,p,), sont déterminées a partir de I'intégrale du terme ]RZJ-\]{’JF(W,?)P

sur le moment transféré transverse n:

do® -
dkdb,dp.df,dp,

/ RM+ (57, 7) Pdif (5.21)
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Etude de I’émission électronique

D’apres la relation (5.20), les différences notables entre les sections efficaces atomique
et moléculaire résultent du terme cos((?> +74).7), que nous appellerons par la suite
‘terme dinterférence’. Dans la mesure ou plusieurs variables interviennent dans ce terme
(k,0c,pe,0,,0,), plusieurs configurations d’émission peuvent étre étudiées. Par la suite, les
caractéristiques induites par la géométrie de la cible moléculaire seront étudiées unique-
ment dans le cas ot 'axe de la molécule, la direction de propagation de ’électron émis, et
celle du projectile appartiennent au méme plan. En d’autres termes, nous nous placerons
dans la situation ou la différence entre les angles azimutaux ¢, — ¢, est nulle.

Les figures 5.14 et 5.15 présentent les sections efficaces différentielles en angle 6. de
I’électron émis par rapport a la direction du projectile, pour une orientation de 1’axe de
la molécule fixe et égale a 0 et 90°. Les résultats obtenus pour la molécule sont comparés
a ceux correspondant a l'atome d’hydrogene (multipliés par un facteur égal a 2). Pour
les différentes énergies des électrons considérées, les distributions atomique et moléculaire
rapportent une émission prépondérante a 90°, typique d’une émission dipolaire. Toute-
fois, dans le cas moléculaire, des structures apparaissent pour les angles proches de 0 et
180°. 11 est facile de vérifier que ces structures résultent du terme d’interférence. En effet,
lorsque la molécule est alignée avec la direction du projectile, I'argument contenu dans
le cosinus de 1'équation (5.20) devient indépendant du moment transféré transverse 7, et
peut donc étre extrait de l'intégrale sur 1 qui conduit a la détermination de la section
efficace différentielle. Par conséquent, dans la mesure ou l'intégrale du terme Rfjff * cor-
respond simplement a une émission dipolaire, les structures observées résultent donc du
terme cosinus. Dans ce cas, il est alors possible de déterminer exactement les positions
des minima et maxima correspondant aux interférences destructives et constructives. Par
exemple, pour des électrons d’énergie égale a 100 eV, les minima observés sur la figure
5.14 apparaissent aux angles de 26.6° et 139.5°. Lorsque la molécule est perpendiculaire a
la direction du faisceau, 'argument contenu dans le cosinus dépend cette fois du moment
transféré transverse. Dans ce cas, la relation entre les structures observées et le terme
d’interférence n’est plus aussi directe, mais peut toutefois étre mise en évidence a partir
d’une expression simplifiée de 1’équation (5.21). Compte tenu du fait que la contribution
majoritaire de I'intégrale correspond au domaine ol 7 est proche de 0 [LFG102], I'expres-
sion simplifiée est obtenue en négligeant n dans l’expression du terme d’interférence, ce
qui permet alors de sortir ce terme de 'intégrale sur 7. Les résultats de cette approxi-
mation, rapportés sur la figure 5.15, indiquent clairement que les lobes observés sur les
distributions calculées dans le cas moléculaire correspondent a ceux obtenus par le modele

simplifié, ce qui confirme a nouveau que les structures résultent du terme d’interférence.
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Fic. 5.14 — Distributions angulaires des électrons par rapport a la direction du projectile
obtenues par la méthode CDW-EIS, dans le cas ou la molécule est alignée avec la di-
rection du faisceau (8, = 0 degré). Plusieurs énergies des électrons sont considérées :
10, 50, 100 eV. La courbe continue correspond au cas moléculaire, tandis que la courbe
en pointillés représente celur de [’atome. Les distributions sont représentées en échelle
logarithmique sur les graphiques polaires, et en linéaire sur les graphiques cartésiens.
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F1G. 5.15 — Distributions angulaires des électrons par rapport a la direction du projectile
obtenues par la méthode CDW-EIS, dans le cas ot la molécule est perpendiculaire
a la direction du faisceau (0, = 90 degrés). Les énergies des électrons considérées
sont: 10, 50, 100 eV. La courbe continue correspond au cas moléculaire, la courbe tiret
représente celui de l'atome, tandis que la courbe en pointillés correspond au cas moléculaire
dans lapproximation simplifiée (n=0). Les distributions sont représentées en échelle loga-
rithmique sur les graphiques polaires, et en linéaire sur les graphiques cartésiens.
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F1c. 5.16 — Distributions angulaires des électrons d’énergie égale a 100 eV pour différentes
orientations de l’axe moléculaire par rapport a la direction du projectile, obtenues par
la méthode CDW-EIS. La courbe continue correspond au cas moléculaire, la courbe tiret
représente celui de [’atome, tandis que la courbe en pointillés correspond au cas moléculaire
dans l'approzimation simplifiée (n=0).
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Toutefois, on notera que les extrema d’interférence ne sont plus aussi marqués que dans
le cas de la molécule alignée avec la direction de propagation du projectile. La position
de ces extrema dépendant de la valeur de 7, nous comprenons alors que l'intégration sur
le moment transféré transverse n brouille les structures.

La figure 5.16 présente les distributions angulaires d’émission électronique par rapport a la
direction du projectile pour des électrons d’énergie égale a 100 eV, en fonction de l'orien-
tation de la molécule. Pour comprendre 1’évolution des structures, nous avons rapporté
également les distributions angulaires résultant de ’approximation décrite précédemment
(en posant 7 = 0 dans le terme cosinus). La forme des distributions angulaires pour le cas
moléculaire résulte donc de la superposition de la forme typique d’'une émission dipolaire
(provenant du terme Rf}*), et du motif d’interférence, dont le profil reste pratiquement

inchangé dans le référentiel de la molécule.

5.3.2 Section efficace d’émission électronique différentielle en

angle et en énergie

Les distributions angulaires expérimentales d’émission électronique par rapport a la
direction du faisceau, pour une orientation de la molécule et une énergie de 1'électron
données, ont été mesurées dans le cas du processus d’ionisation excitation, pour lequel
la statistique permet une mesure multi-différentielle. En pratique, le processus IE a été
isolé & partir des distributions d’énergie des fragments D, en sélectionnant les énergies
des fragments comprises entre 4 et 13 eV. Dans ce domaine d’énergie, nous avons vu
précédemment que la somme des contributions des deux processus Al et DI a la forma-
tion des fragments DT s’éleve a environ 10 %. Bien qu’en pratique, il soit possible de
déterminer, puis de soustraire la forme de leurs contributions aux distributions angulaires
d’émission électronique, la statistique nous en a toutefois empéchés.

Les sections efficaces multi-différentielles expérimentales présentées sur les figures 5.17 et
5.18 sur une échelle relative, sont comparées a celles prédites par le modele CDW-EIS
pour les cas atomique et moléculaire. La figure 5.17 présente les sections efficaces pour
différentes énergies des électrons (10, 30 et 50 eV), dans le cas d’une orientation fixe
de I'axe de la molécule perpendiculaire a la direction du projectile, tandis que la figure
5.18 rapporte les sections efficaces pour différentes orientations de la molécule par rap-
port a la direction du projectile, et pour une énergie de I'électron égale a 10 eV. Sans
permettre de trancher distinctement entre le cas atomique et le cas moléculaire, les dis-
tributions multi-différentielles expérimentales présentent un bon accord général avec les
distributions théoriques, sur tout le domaine en énergie et en angle considéré. Une analyse

plus approfondie permet cependant de mettre en évidence un écart systématique entre



150

Chapitre 5 — Etude du

systéme 13.6 MeV /u S15-D,

__(unit. arbit.)

ep

p e

dE_d6 do d

d°ldE,

d°o/dE, dE d6 d6 do, _ (unit. arbit.)

9., (unit. arbit.)

dE d6 do d

d°cldE,

1600

1200

800

400

800

600

400

500

400

300

200

100

E(D")=4-13 eV
Moo, =20°

B Données expérimentales
| Calcul théorique H,
- - - - Calcul théorique 2*H

M Ale,o,)=20°

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
0, (en degre)
— T T 77— T
B Données expérimentales
Calcul thgor!que H, E =30eV -
- - - - Calcul théorique 2*H e
E(D")=4-13 eV

0 20 40 60 80 100 120
0, (en degreé)

T T T T T T T T T T T
| ® Données expérimentales
| Calcul théorique H,

- - - - Calcul théorique 2*H

E(D")=4-13eV
AMeo,-¢,) =20°

0 20 40 60 80 100 120
0, (en degre)

Fic. 5.17 — Distributions angulaires des électrons d’énergie égale a 10, 30 et 50 eV,
pour une ortentation de l’axe moléculaire perpendiculaire a la direction du
projectile (0, = 90 degrés). Les données expérimentales (représentées par les points)
sont comparées auz résultats théoriques obtenus par la méthode CDW-EIS (les courbes
continue et discontinue représentent respectivement les cas moléculaire et atomique).
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Fic. 5.18 — Distributions angulaires des électrons d’énergie égale a 10 eV, pour

différentes orientations de l’axe moléculaire par rapport a la direction du projectile
(6, = 45, 60 et 90 degrés). Les données expérimentales (représentées par les points)
sont comparées auz résultats théoriques obtenus par la méthode CDW-FEIS (les courbes
continue et discontinue représentent respectivement les cas moléculaire et atomique).
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les résultats expérimentaux et théoriques pour les angles d’émission dans la direction
opposée a celle du projectile. Plusieurs raisons peuvent étre a l’origine de ce désaccord.
D’un point de vue théorique, comme nous ’avons décrit dans le formalisme du modele,
I’électron émis dans le continuum moléculaire ressent I'influence d’un seul centre, I'autre
centre étant totalement écranté par 1’électron passif. Cette représentation présente ses
limites dans le domaine des faibles énergies de ’électron ionisé, pour lesquelles I'électron
est susceptible de ressentir le potentiel créé par chacun des deux centres. Enfin, rappelons
que le processus de simple ionisation décrit par le modele théorique considere le deuxieme
électron comme étant gelé dans son état fondamental. Ce processus differe du processus
d’ionisation excitation (ou les deux électrons de la cible sont actifs et participent a la
dissociation de I'ion moléculaire) inclus dans les données expérimentales, ici comparées

au calcul théorique.



Conclusion

Ce travail de these a consisté a décrire les caractéristiques de ’émission électronique
induite par impact d’ion multichargé rapide sur la molécule Ds. Dans le régime de vitesse
du projectile considéré (ST & 13.6 MeV /u), le processus primaire prépondérant pour
le dépot d’énergie est l'ionisation de la molécule. Parmi les différents mécanismes d’io-
nisation, plusieurs conduisent & la fragmentation de l'ion moléculaire DJ résultant. On
distingue alors les mécanismes de:

— simple ionisation non-dissociative (SIND) conduisant a la formation d’un électron

et d’un ion D ;

— simple ionisation dissociative (SID), de double excitation autoionisante (Al) et de
d’ionisation d’excitation (IE) qui conduisent a la formation d’un électron, d’un
atome de deutérium et d’un ion DV ;

— double ionisation (DI) conduisant & la formation de deux électrons et deux ions DT
Hormis le processus SIND, tous les autres processus conduisent a la formation d’au moins
un électron et un ion D¥. Ainsi, ces derniers mécanismes d’ionisation ont été étudiés
par la mesure des corrélations vectorielles entre les vecteurs impulsion de ’électron et du
fragment DT.

Cette étude a nécessité la réalisation d’un dispositif expérimental permettant la me-
sure en coincidence du vecteur impulsion de toutes les particules chargées produites lors
de la collision (électron, ion de recul ou fragment). Le dispositif expérimental s’appuie
sur les techniques d’imagerie utilisées dans le domaine de la spectroscopie d’ion de recul.
Le champ électrique utilisé dans ce type de spectroscopie pour extraire les ions vers un
détecteur sensible en position, est ici couplé a un champ magnétique uniforme permettant
de confiner les électrons de grande énergie sur la surface d'un deuxieme détecteur sen-
sible en position. Un tel dispositif présente alors ’avantage de permettre d’accéder a un
angle solide de collection de l'ordre de 47 stéradians pour des électrons et des fragments
DT d’énergies atteignant respectivement 55 eV et 12 eV, tout en conservant une bonne
précision sur la mesure de leur énergie et de leur angle d’émission. Via la mesure de leur
temps de vol et de leur position d’impact sur les détecteurs sensibles en position, les vec-

teurs impulsions des différentes particules sont déterminés, permettant ainsi d’accéder a
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leur énergie et leur direction d’émission par rapport au faisceau. Rappelons d’autre part
que dans le cadre de 'approximation du recul axial, valable si la durée caractéristique
de la fragmentation de la molécule est tres petite devant sa période de rotation (10710
s), lorientation de la molécule par rapport a la direction du faisceau peut étre déduite a

posteriori de la direction d’émission des fragments D¥.

Dans un premier temps, la corrélation entre 1’énergie de 1’électron et celle du frag-
ment DT produits, nous a permis de déterminer la contribution des différents mécanismes
décrits précédemment au processus global d’ionisation. Nous avons montré que le proces-
sus majoritaire a 92 % est le processus de simple ionisation non-dissociative, tandis que 8 %
du processus global d’ionisation conduit a la dissociation de la molécule. Le processus d’io-
nisation dissociative est dominé par la contribution du mécanisme d’ionisation-excitation
(79.5 %), la part des mécanismes d’autoionisation dissociative, de simple ionisation dis-
sociative, et de double ionisation représentant respectivement 10 %, 5.5 % et 5 %. Les
corrélations en énergie nous ont permis d’autre part, de séparer sans ambiguité les distri-
butions d’énergie cinétique des fragments DT correspondant aux mécanismes précédents.
Les fragments Dt d’énergie inférieure & 0.5 eV sont produits & 70 % par le processus
SID et 30 % par le processus Al, ceux d’énergie supérieure a 3.5 eV résultent a 90 % du
processus 1E, 5.5 % du processus DI et 4.5 % du processus Al, tandis que les fragments

d’énergie comprise entre 0.5 et 3.5 eV sont produits exclusivement par le processus Al.

Dans un deuxieme temps, ’analyse spatiale des corrélations vectorielles conduit aux
distributions angulaires d’émission électronique par rapport a la direction du faisceau,
pour une orientation de la molécule et une énergie de 1’électron données. Ces sections
efficaces multi-différentielles ont été décrites par les deux approches théorique et expéri-
mentale. Le modele théorique est basé sur la méthode dite Continuum Distorted Wave-
Eikonal Initial State (CDW-EIS), qui permet de décrire avec précision les caractéristiques
de I’émission électronique dans le champ coulombien créé par les noyaux cible et pro-
jectile. Les résultats théoriques mettent en évidence 'existence d’effets d’interférence sur
les sections efficaces d’ionisation différentielles en angle et en énergie de 1’électron, pro-
venant du fait que les deux atomes de la molécule contribuent de fagon cohérente a
I’émission électronique. Sur un plan expérimental, bien que ne permettant pas de distin-
guer ces effets du fait de leur faiblesse relative, les résultats présentent un bon accord
général avec les résultats théoriques compte tenu de la nature différentielle des sections
efficaces. A un niveau plus approfondi, le désaccord observé entre les résultats théoriques
et expérimentaux pourraient résulter, selon nos hypotheses, du role joué par le deuxieme
électron de la cible. Rappelons que le modele théorique repose sur une approximation
a électrons indépendants, ou le deuxieme électron est considéré comme étant passif, et

gelé dans son état fondamental, tandis que les sections efficaces différentielles en angle
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expérimentales ont été mesurées pour le cas du processus d’ionisation excitation.

Les résultats obtenus durant cette these laissent encore de nombreuses questions ou-
vertes, dont certaines font actuellement 'objet d’analyses complémentaires.
Une description plus précise des mécanismes de collision pourrait étre atteinte en détermi-
nant la contribution des différents états peuplés de la molécule D, et de I'ion moléculaire
Dy . D’un point de vue expérimental, nous avons déja déterminé les probabilités relatives
de peuplement de I’état fondamental de l'ion Dj et 1'état dissociatif de 1ion D3", cor-
respondant respectivement a la contribution des processus SI (SID+SIND) et DI. En ce
qui concerne les états excités de la molécule D; et de I'ion moléculaire D, nous pouvons
des a présent donner de premieres mesures de leurs contributions a partir des distribu-
tions d’énergie des fragments DT associées & chacun des deux processus Al et IE. La
démarche, semblable a celle qui fut initialement effectuée par les auteurs impliqués dans
la mesure des distributions d’énergie des fragments (cf. chapitre 1), consiste a ajuster les
distributions des fragments obtenues par la méthode des projections sur les distributions
mesurées. Cette analyse est actuellement en cours. De plus, sur un plan théorique, nous
pouvons également signaler que la problématique consistant a déterminer la contribution
des différents états de la molécule Dy et de I'ion moléculaire Dy fait actuellement I'objet
d’une étude par ’équipe de Fernando Martin a Madrid.
D’autre part, dans la perspective d’une meilleure comparaison avec les études théoriques
que nous avons exposées dans le chapitre 1, la détermination des sections efficaces diffé-
rentielles en angle d’émission des fragments DT par rapport a la direction du projectile
pourrait également étre d’un grand intéréet. Malgré le fait que nous n’ayons pas pu effec-
tuer ces mesures pour des raisons techniques (provenant de la perte d’efficacité observée
pour les fragments d’énergie supérieure a 9 eV), ces sections efficaces sont mesurables a
I’aide de notre dispositif expérimental.
Enfin, la comparaison entre les sections efficaces mesurées et théoriques différentielles en
angle et en énergie des électrons pour une orientation de la molécule donnée, bénéficierait
d’une plus grande précision si la mesure était effectuée pour le processus de simple ioni-
sation dissociative. Bien que nécessitant une longue durée d’acquisition (la durée d’acqui-
sition nécessaire pour effectuer une mesure ayant la méme statistique que celle obtenue
pour nos résultats concernant le processus 1E, doit étre d’environ 10 jours), cette mesure
est techniquement envisageable a I'aide de notre dispositif, compte tenu du fait que le pro-
cessus SID peut étre parfaitement isolé des autres processus, pour des énergies d’électron

supérieures a environ 30 eV (cf. diagramme de corrélation).
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Equations du mouvement
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Nous décrirons dans cette annexe les équations régissant le mouvement d’une particule
chargée émise dans le volume du double spectrometre de vitesse. Comme nous l'avons
mentionné dans les chapitres précédents (en particulier dans le chapitre 3), ces équations
permettent de déterminer le vecteur vitesse initiale de chacune des particules, a partir des
observables mesurées: le temps de vol et les coordonnées des positions sur le détecteur a
localisation. Apres un bref rappel de la constitution du spectrometre choisie pour 1’étude
du systéme S sur D, nous déterminerons formellement les équations du mouvement
de chacune des particules (électron, fragment). Enfin, nous décrirons les méthodes mises

en oeuvre pour obtenir les composantes du vecteur vitesse a partir de ces équations.

A.1 Configuration du spectrometre

Celui-ci, représenté sur la figure A.1 et décrit en détail dans le chapitre 2, comporte

deux parties positionnées verticalement. Une partie est utilisée pour extraire et détecter
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les électrons (et éventuellement les particules de charge négative), tandis que 'autre est
attribuée a la détection des fragments de charge positive. Le repeére (¥, ¥, Z) choisi est
également indiqué sur la figure : les axes (¥, 2) sont situés dans le plan horizontal transverse
au spectrometre, et représentent respectivement la direction du jet supersonique et celle
du faisceau projectile.

D’autre part, ’ensemble du spectrometre baigne dans deux champs: un champ électrique
E ayant différentes intensités en fonction des régions (cf. chapitre 2 et 3), et un champ
magnétique B uniforme. Le champ magnétique pointe vers le détecteur d’électron, tandis

que le champ électrique est orienté vers le détecteur des ions.

A.2 Mise en équation

Dans ces conditions, une particule de charge ¢, de masse m, et de vitesse ¢ sera alors

soumise a la force de Lorentz:

?:q(E)Jr?AE) (A1)

Nous traiterons le cas général, dans lequel, la particule peut avoir n’importe quelle
charge (positive ou négative), et le champ magnétique n’importe quel sens par rapport
a l'axe 7. Si 'on décompose la relation précédente dans le repere lié au spectrometre, il

vient:

E(x)

V. SB
N
F = s|q| 0 +1 V
Vv

Al oo (A.2)

<

z

avec s = 1 pour une particule de charge positive (—1 pour une charge négative), et S = 1
pour un champ B dans le méme sens que 'axe & (—1 pour un sens opposé). En appliquant
le principe fondamental de la dynamique, il vient apres décomposition dans le repere du

spectrometre :

ma, = Fy = s|q|E(x) (A.3)
ma, = F, = s|q|SBV, (A.4)
ma, = F, = —s|q|SBV, (A.5)
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A.3 Action du champ magnétique

Les équations (A.4) et (A.5) traduisent le mouvement de la particule sous I'influence
du champ magnétique. On remarque que ces équations sont couplées. Toutefois, on peut

résoudre ce systeme différentiel, en réécrivant les équations sous la forme:

mV, = s|q|SBV, (A.6)
mV. = —s|q|SBY, (A7)

A.3.1 Détermination des positions

En dérivant ’équation (A.6), et en remplagant V. par 'équation (A.7), il vient:

b= sy (M2) v, - (12Yy, (A8)

m m
dont la solution est de la forme:

_ lalB
m

(A.9)

V, = Acos (wot) + Bsin (wot) avec wo

A et B étant des constantes d’intégration. La forme de V, s’obtient alors a partir de
I'équation (A.7):

V, = —sS [Asin (wot) — Bcos (wot)] (A.10)

Les constantes d’intégration découlent des conditions initiales: a t = 0 les vitesses V, et
V. ont les valeurs respectives Vp, et V(.. Les vitesses transverses a ’axe du spectrometre

ont alors les formes générales suivantes :

V, (t) = Voycos (wot) + sSVo,sin (wot) (A.11)
V.(t) = Vo.cos (wot) — sSVo,sin (wot) (A.12)

En intégrant les deux équations précédentes, et en utilisant les conditions initiales
suivantes: Y (t =0) = yo et Z (t =0) = 2y, on obtient la forme générale des positions
Y(t) et Z(t):

Y(t) = wi [Voysin (wot) + sSVoy (1 — cos (wot))] + Yo (A.13)
Z(t) = = [Vosin (wot) — sSVoy (1 — cos (wot))] + 7o (A.14)

Wo
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A.3.2 Inversion positions-vitesses initiales transverses

Les deux équations (A.13) et (A.14) montrent la dépendance des positions (Y, Z) en
fonction des vitesses initiales transverses (Vo,, Vo.). A partir de ces positions, on peut
donc remonter aux composantes transversales de la vitesse initiale de la particule. Cela
s’obtient de maniere relativement simple si on transforme les expressions générales de

Y (t) et Z(t) en une équation matricielle:

( Y-10 ) _ 1 ( sin(wot) sS (1 '—cos(wot)) ) ( Vo ) (A.15)
720 wo \ —sS (1 — cos(wpt)) sin(wot) Vo

Ce qui peut se représenter sous la forme:

1
A=—MB (A.16)
wo
A étant la matrice position, B la matrice de vitesse initiale transverse, et M la matrice

de passage de B a A. Il vient:

B=wyM 1A (A.17)
avec,
Mt
1= A.18
det(M) ( )

M étant la transposée de la matrice M, et det(M) son déterminant. Les formes générales

de Vy, et Vo, en découlent alors :

Voy = 3 (1= COOS(th)) [sin(wot) (Y — yo) —sS (1 — cos(wot)) (Z — zo)] (A.19)
Vo, = o [sin(wot) (Z — zo) + S (1 — cos(wot)) (Y —yo)]  (A.20)

2 (1 — cos(wot))

A.4 Action du champ électrique

Comme nous allons le voir, le temps de vol T' de la particule peut étre déterminé a
partir de I’équation (A.3) de son mouvement selon 'axe du spectrometre (axe Z). Compte
tenu des différentes intensités des champs régnant dans les zones d’extraction, de vol li-

bre, et de post-accélération, la détermination formelle de T' nécessite alors de calculer
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séparément le temps passé dans chacune d’entre elles.

A.4.1 Détermination du temps de vol
Zone d’extraction

Le champ électrique E, = —E\% qui regne dans cette zone, a pour but d’extraire les

particules de la zone de collision vers le détecteur. En réécrivant 1’équation (A.3), il vient:

Cas des électrons Cas des ions
mV, —q(-E) = [glB  (A21)]  mVi—q(—BE)=—lg/Er  (A.22)

Par intégration de cette derniére équation, et en prenant comme condition initiale V(¢ =
0) = Vo, il vient:

FE E
_ By (A.23) V() = — 4By Ly (A.24)
m m

Va(t)

De la méme fagon, en prenant X (t =0) = xp, on en déduit la forme générale de la
position:
. g1 EX

2+ Voot +20 (A25) | Xew(t) = 2—t2 + Voot + 10 (A.26)
m

|Q|E1

Xext (t) = —m

Nous pouvons alors en déduire le temps nécessaire a la particule pour parcourir la zone

d’extraction. Par inversion de I’équation précédente, il vient:

2lq|E 29| E,
+\/V02w+ |3|n 1(d§—x0)> (A.27) +\/%%c+ |iL 1(d§+x0)> (A.28)

Zone de vol libre

La géométrie du spectrometre ayant été établie de maniere a remplir les conditions
"Wiley — McLaren” [WM55] (cf. chapitre 2 et 3), il convient de juxtaposer une zone
de vol libre, zone sans champ électrique, a la suite de la zone d’extraction. L’étude du

mouvement est donc relativement simple, puisque:

mV, =0 & Vi = constante = Vi (Tewt) (A.29)
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Dés lors,

Xu(t) = Ve (To) t + d

2|q|E
m

(d§ — xo)t + df

(A.30)

le<t) = V (Tel:pt) - dll

20g|En 4
—\/voi+ B (G 4 )t~ a
(A.31)

Le temps de vol de la particule dans la zone de vol libre s’exprime donc sous la forme:

e de
Tvl 21l
\/%295 |Q| 1 (de _ )

(A.32)

Zone de post-accélération

dy

ng =
VR + 2B (g5 4 )

(A.33)

De maniere a augmenter 'efficacité des galettes micro-canaux, nous avons ajouté une

zone de post-accélération juste avant ces dernieres (cf. chapitre

2). Un champ fort Ej

= —F37 est alors appliqué dans cette zone. Les équations du mouvement vont étre les

mémes que pour la zone d’extraction, en tenant compte des conditions initiales suivantes:

— 5+ dS (A.34)

znzt

e 2lq .
Vi = V2 + 205 g ) (a3

Il vient alors:

Xpa(t) = LS =2t 4 Vinitt + T

o (A.38)

wl o, =—di —dj (A.36)

init —

i 2|Q’E1 i
V;mt \/‘/E)Qx m (dl

+ag) (A37)

Xpa(t): |Q| 3t2+vz

m, zmtt + xinzt (A39)

De la méme facon que pour la zone d’extraction, on en déduit le temps de vol dans la

zone de post-accélération:

e _
T, =

m 2’9’E1
— V%U d¢ — x
M%(/¢° o ()
2’q‘E1 e 2’q’E e
+¢%+ (A —wo) + = —dj

(A.40)

+¢%&

T, =

pa

- [ =/ VE di +x

|q|E§(\/° m (T

2lg|E ) 2|q| B
m m

(A.41)
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Temps de vol

Le temps de vol de chaque particule est donc la somme de ces trois temps:

Temps de vol = T% = Tg), + T4 + T¢} (A.42)

Pour les électrons :
m 2lg|E ds
Te=| B (—VOI—F\/VOQQML 4 1(dﬁ—930))+ 2
15 " Ve + BB (d — )

m 2lq| \/ 2q| 2|q| E5
—/ V2 d¢ — V2 ds — ds
" lq| ES < \/ 0o m (di = z0) + 0o m (di = z0) + m S

(A.43)

Pour les ions:

. 2/q|Ey , .. ds
TZ:—]TZ? <V0x+\/V02x+ 4 1(d’lJraz:o))Jr 2 ‘
o " YV + 2B (d + a0)

m 2qE1 . \/ 2q|Ey , . 20q|Ei
T\ Ve d 1% di dj
+|q]E§< \/Ow+ - (di + x0) + 0z T - (di + x0) + 03

(A.44)

A.4.2 Inversion Temps-vitesse initiale longitudinale

La mesure expérimentale nous donne acces au temps de vol T de la particule qui,
comme le montrent les équations (A.43) et (A.44), est fonction de la composante de vi-
tesse initiale Vj, de la particule. En pratique, la composante Vj, peut étre déterminée
numériquement. Toutefois, dans le cadre de certaines approximations, il est possible d’ob-
tenir une solution analytique approchée de l'expression de Vi, en fonction de 7. Une
premiere approximation consiste a prendre en compte le fait que I’énergie cinétique ini-
tiale de la particule peut étre relativement faible par rapport a son énergie potentielle
initiale dans la zone d’extraction. D’autre part, une deuxieéme approximation repose sur
le fait que la largeur de la distribution des temps de vol des particules dans la zone de
post-accélération, est étroite par rapport au temps de vol total, ce qui permet alors de

supposer ce temps 71}, constant.
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Approximation linéaire

Dans le cas ou l'énergie cinétique initiale de la particule est négligeable devant son
énergie potentielle initiale dans le champ d’extraction, les équations (A.43) et (A.44)

peuvent alors se mettre sous la forme:

m . m .
T, = ——=Vou. + 1§ A 45 T, = —= Voo + 1 A.46
l ’q’El 0 0 ( ) l ’q|E1 0 0 ( )
L’inversion devient alors triviale.
q|E e e q|E i i
wmz—'klﬁm—iw (A47) wm:'Lj(nh—%) (A.48)

Approximation du terme constant

Dans la mesure ou la zone de post-accélération est caractérisée par une dimension fai-
ble devant le reste du spectrometre, ainsi qu'un champ fort, la largeur de la distribution
de temps de vol dans cette zone, comme le montre les figures A.2(a,b), est étroite devant
le pas de codage des temps de vol (0.5 ns). On peut donc supposer le temps 7}, constant.

L’équation du temps de vol se simplifie, il vient :

Pour les électrons :

m 2|q|E ds
T =T, = o (—Vogg + \/Vogx + |qn|1 L (de — x0)> + - ; (A.49)
1 Ve + 2B (d — o)

Pour les ions:

) . 2lg|E . d’
-7, = LE (Vaw + \/%%3 + 91 E1 (d + x0)> + 2 (A.50)
i " VVE + 222 (4] + z,)
En posant :
Te = Voo ;i = —Vou
m m
e — Az —
|| EA lq| £
2lq|Ey | 2|lq| By [
Be = m (dl — 0) Bz = m (dl + I’O)
C, =dS Ci = d
Te’ =T"° T;fa TZ’ =T T;a
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Fic. A.2 — Distribution des temps de vol dans la zone de post-accélération, pour des
particules émises de facon isotrope dans le spectrometre.

Chacune des équations (A.49) et (A.50) peut alors s’écrire sous la forme:

Cei
Tl = Aci (e + \J22 + Bei) + ——e (A.51)
) 5 9

xe,i + Be7i

On en déduit:

T2 - A2.B,; —2A.,C.,) B, T2 — (AciBe; + C.;)?
3 ( e, e, € €161 2 etrey eren e,

' ) + BT =0 (A.52
Tei T 24T, Tei T Deille + 24T, (A.52)

ou plus simplement,
225+ et 4 beiei + Coi = 0 (A.53)

avec,

(T2 — A2,B.; — 2A.,C.)

e = 24,11,
be,i = Be,i

Be,iTe,Zi - (Ae,'iBe,i + Ce,i)2
Ce,i = 7

’ 2417,
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Formules de Cardano

Cette équation du 3™ degré peut étre résolue en utilisant les formules de Cardano
[HS98].

En posant,

+2a2i aeibei
ei — Cey - -
fei = Ced T o7 3

DPe,i 3 Ge,i 2
D= (%) + (%)
' 3 + 2

Les solutions données par Cardano sont de la forme:

Te; = — agi + Uei + Ve (A.54)
23 Qej  Uei T Ve Uei — Ve .
Ao Tet | Ter L Tel 4 /3et et A55
e 3 2 V3 5 (A.55)

ou

’ueﬂ‘ = i/—% De,i et Ue,i = i/—% — 1/ De,i (A56)

La solution réelle unique de notre équation est donc:

VE)(;: = _% + Ue + Ve (A57) ‘/OZZ, = — (—& + u; + Uz‘> (A58)
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Annexe B

Détermination des angles d’émission

(6, ©) des particules

Sommaire

B.1 Définition des angles d’émission (6, ¢) . . . . .. .. ... ... 171

B.2 Relation entre les angles (0, ¢) et les composantes du vecteur
vitesse initiale (Voz, Voy, Voz) « v v v v v v o v v v v i oo oo 172

B.1 Définition des angles d’émission (6, ¢)

La direction d’émission d'une particule animée d’une vitesse initiale 1% peut étre définie
a partir des deux angles (0, ¢) représentés sur la figure B.1. 6 correspond a I’angle entre
la direction d’émission de la particule et la direction du faisceau projectile, tandis que ¢
représente l'angle entre I'axe du spectrometre (axe x) et la composante ‘Zgy du vecteur
vitesse initiale de la particule, dans le plan (Z, 7) de symétrie du systeme.
Ces deux angles sont déterminés a partir des composantes du vecteur vitesse initiale (Vj,,
Voy, Vo) définies dans le repere (Z, ¥, ) lié au spectrometre (I'axe x représentant 1'axe du
spectrometre, I'axe y la direction du jet supersonique, et 'axe z la direction du faisceau

projectile).
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( Détecteur électron )

A X
axe du spectromeétre

15
P VOZk
o z
-, axe du faisceau
Voo B v
y
axe du jet

< Détecteur ion )

F1G. B.1 — Définition des angles d’émission (0, p) d’une particule (électron, ion) animée

d’une vitesse initiale V.

B.2 Relation entre les angles (A, ¢) et les compo-
santes du vecteur vitesse initiale (V{,, Vi, V-)

Angle 6

Comme l'indique la figure B.1, I'angle 6 entre la direction d’émission de la particule

et celle du faisceau projectile découle de la relation suivante :

0 = acos <%) = acos Vo (B.1)
Vi +VE VR

ou V est le module du vecteur vitesse initiale de la particule.

Angle ¢

L’angle ¢ est quant a lui déterminé a partir des composantes Vp, et Vo, du vecteur
vitesse initiale de la particule. En posant Vi, = 1/ Vi + Vi, il vient:
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X .
A si Vo, > 0 alors:
()
= acos
v Vors
« 1%
y = acos | ——2 (B.2)
NAGRAL
X .
A si Vo, < 0 alors:
\Z
X Vr
Vos v = 360 — acos ( 0 )
‘/Omy
A
e b ----- y
y ? 5 Vo, = 360 — acos ov (B.3)
' Ve + Vo,
X
A
VOx VOxy
si Voy = 0 et Vy, > 0 alors:
D B A =0 (B.4)
. 2
y 5
¢=0°
X
A
o =180° |
si Vo, = 0 et Vp, < 0 alors:
J o p = 180 (B.5)
VOx VOxy
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Annexe C

Programme de simulation Monte
Carlo

Sommaire
C.1 Présentation du programme . . . . . . . . ..ot 175
C.2 Structure du programme . . . . . . . . . ot v v vt . 177

Le programme de simulation développé a pour fonction de déterminer les caractéri-
stiques des observables significatives mesurées directement ou indirectement a 1’aide du
dispositif expérimental (Temps de vol, Positions, Energie, Angles d’émission), pour une
configuration donnée de I'appareil (géométrie du spectrometre, intensité des champs, pas
de codage du TDC). Les intéréts d’un tel outil sont donc multiples. D’une part, il apporte
un soutien important lors de la phase d’optimisation du spectrometre de vitesse. D’autre
part, il permet de tester la validité des programmes d’analyse des données enregistrées en

cours d’expérience.

C.1 Présentation du programme

L’interface graphique du programme de simulation, développé sous ’environnement
Labview (National Instruments), est présentée sur la figure C.1. Cette interface comporte

plusieurs zones d’entrée accessibles par 'utilisateur :

— un menu 'Paramétres d’entrée’ permettant d’accéder aux différentes interfaces d’en-
trée (par exemple 'interface "Type de particle’);
— un menu Visualisation’ permettant d’accéder aux différents spectres mono- ou bi-

dimensionnels (cf. figure C.2);
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Menu
'Parameétres d'entrée’

Interface
'"Type de particule'

Géométrie du spectrométre J

/

Champs appligués
Electron
Emission
Réglage machine A a
filtre m elec o 9.11E-31 MRJmax elec ) 100,00 !
Statistique ' paselec 10,00
Résultats & A =
gelec -i-1 MR Imin elec -1 100,00
&) 4
= Fragments
Résultats
J Fragmentl : Type dions
Hr = mfragl  1.67262158E-27 gfragt o1
J " Détection du 2&me fragment
) Fragmerts | Tvpe dions
g LD | s fiffne  leTRetEEE-2T qfrag? Hht
0
%
EOITE Energie : Type de speckre
0 | Continu ou Dirac j
KERmin frag 110,00 KERmax frag 110,00 pas Frag i‘,l .00
| 4
o ; G e |
Erarbtype  )1.00 Trée

Menu

Parameétre : 'Visualisation'

'Nombre d'événements’

Fic. C.1 — Interface graphique du programme de simulation.

— un boite d’entrée permettant de définir le nombre d’événements simulés.

Cette interface permet donc a l'utilisateur de spécifier I’ensemble des caractéristiques
du dispositif expérimental : dimensions de chaque zone du spectrometre, intensité des
champs électriques et magnétique, et pas de codage du convertisseur temps numérique.
D’autre part, le programme offre également la possibilité de définir les caractéristiques
cinématiques des particules (électrons, ions) émises dans le volume du spectrometre. Leur
énergie et leurs angles d’émission (6, ¢) peuvent aussi bien étre fixés par une constante,
que définis par une distribution. Ainsi, différents types d’émission peuvent étre simulés:
isotrope, dipolaire par rapport a la direction du faisceau incident, ou bien par rapport
a ’axe moléculaire. Si un parametre cinématique de la particule est défini par une dis-
tribution, il est enfin possible de spécifier un nombre d’événements simulés. Ce nombre
n’est a priori pas limité, hormis par le temps de calcul des observables significatives. Ce

temps fluctue en fonction des caractéristiques de la station de travail sur laquelle tourne
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Fia. C.2 — Interface graphique de la visualisation des résultats.

le programme. Pour référence, sur un ordinateur standard ayant un processeur de 1 GHz
et 256 Mo de mémoire Ram, la simulation de 10° événements nécessite un temps de calcul
de l'ordre de 2 minutes.

Pour terminer cette présentation, mentionnons le fait que le programme offre la possibilité
d’observer directement les spectres mono-dimensionnels des différentes observables signi-
ficatives, ou bien les spectres bi-dimensionnels d’une observable en fonction d’une autre
(cf. figure C.2). Ces différents spectres peuvent étre déterminés pour les observables dites
‘dépouillées’ et théoriques’, obtenues respectivement avec ou sans la prise en compte des
différentes incertitudes et résolutions de mesure (incertitudes sur la valeurs des champs,
pas de codage du TDC, ...).

C.2 Structure du programme

La structure du programme est représentée sur la figure C.3. Elle est constituée de

trois niveaux:
— un niveau correspondant a la détermination des observables significatives (Temps
de vol, Positions) a partir des caractéristiques du dispositif et des particules;
— un niveau associé a la discrétisation des observables précédentes, reflétant leur me-

sure par le dispositif;
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— un dernier niveau dont la fonction consiste a déterminer les observables significa-
tives (énergie, angles d’émission) a partir des observables (Temps de vol, Positions)
discrétisées.
Choix des caractéristiques cinématiques
des particules :
Energie, angles (6,¢) d’émission
Géométrie du spectrometre Détermination analytique des Visualisation
Intensités des champs HDE> observables significatives : i B (spectres mono-
théoriques Temps de vol, Coordonnées (Y,Z) et bi-dimensionnels)
Pas de codage du Simulation de la mesure :
Convertisseur m=)>  Détermination et discrétisation des
Temps Numérique observables brutes (t1y,t2y,..)
Gélognétrl"?’ dLéSp e%trométre Détermination analytique des Visualisation
n ?ns{ es des Cl,amf S DD[> observables significatives : 3 (spectres mono-
employees dans 'analyse i Energie, Angles (0,9) d’émission et bi-dimensionnels)

des données

Fia. C.3 — Structure du programme de simulation.
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Etude de I’émission électronique induite par impact d’ion multichargé
sur la molécule D,

Résumé

Les différents mécanismes d’ionisation dissociative consécutifs a la collision entre un ion projectile
multichargé (S 13.6 MeV /u) et la molécule Dy, ont été étudiés a partir des corrélations vectorielles
entre les vecteurs impulsions de fragments DT et d’électrons produits. Le travail a donc dans un
premier temps consisté a développer un dispositif expérimental capable de détecter en coincidence
toutes les particules chargées produites lors d’une collision. La mesure de leur vecteur impulsion, qui
permet d’accéder a leur énergie cinétique et leur direction d’émission initiale par rapport a celle du
faisceau, combine les techniques de temps de vol et de localisation. La corrélation entre les énergies
cinétiques des fragments et des électrons produits permet d’une part de déterminer la contribution de
chacun des mécanismes d’ionisation dissociative au processus global d’ionisation, et d’autre part de
séparer sans ambiguité les distributions d’énergie cinétique des fragments D correspondant & chacun
de ces mécanismes. Enfin, 'analyse spatiale des corrélations vectorielles conduit aux distributions
angulaires d’émission électronique par rapport a la direction du faisceau, pour une orientation de
I’axe de la molécule et une énergie de I’électron données. Les distributions mesurées sont comparées
a celles obtenues par le modele théorique CDW-EIS.

Electron emission following fast ion-D, collision

Abstract

Dissociative ionisation mechanisms induced in collisions involving a highly charged ion (S'°* 13.6
MeV /u) and a molecular deuterium target, have been studied through momentum vector correlations
of both the D* fragments and the electrons produced. An experimental apparatus has been developed
in order to detect in coincidence all the charged particles produced during the collision. Measurement
of their momentum vectors, which allows to determine both their kinetic energy and direction of
emission with respect to the projectile one, combines Time of Flight, Position Sensitive Detection, and
multi-coincidence techniques. The correlation of the fragment and electron kinetic energies enables
not only to determine branching ratios between the dissociative ionisation pathways, but also to
separate unambigously kinetic energy distributions of fragments associated to each process. Finally,
angular distributions of ejected electrons, as a function of the orientation of the molecular axis
with respect to the projectile direction are deduced from the spatial correlation. Measurements are
compared to theoretical angular distributions obtained using the CDW-EIS method.
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