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Résumé

Les expériences (e,2e) et (e,3e) constituent uhprivilégié pour étudier la dynamique de
la simple et la double ionisation de petits sysenpar impact électronique, et plus
généralement pour contribuer a la compréhensiqralieme de I'interaction a N-corps.

Dans cette thése, nous avons réalisé de tellesiempés dans un domaine cinématique
resté quasi-inexploré, ou le transfert de momekiba résiduel est important, de sorte que
l'ion joue un rble majeur dans le processus d’ed@on projectile - cible. Les résultats
expérimentaux sont comparés a ceux des modelesahés les plus sophistiqués.

Nous avons mesuré les sections efficaces triplerddférentielles (SETD) de simple
ionisation de He et ki ce qui a permis de mettre en évidence la présamaela molécule H
d’effets d’interférences quantiques de type fedt¥sung.

Nous discutons ensuite des mesures de SETD de Ng ieinisés sur une orbitale externe
ou interne. Nos résultats ont permis de montremddrtance des interactions post-
collisionnelles et du réle joué par le noyau.

Enfin, nous avons étudié la compétition entre défiiés processus d’ionisation de I'argon :
d’'une part, simple ionisation (e,2e) en couchernmge2p, et d’autre part, double ionisation
(e,3e) directe (3P ou indirectevia le processus Auger impliquant la couche 2p. Dass |
conditions cinématiques choisies, ces processugepeentrer en compétition ou interférer
entre eux. L’accent est mis sur leur contributiespective, en particulier pour I'effet Auger.
Diverses structures observées dans la distribatimyulaire des sections efficaces (e,3e) sont

attribuées a différents mécanismes d’ionisation.

MOTS-CLES

Technigue de coincidences, Analyseur toroidal, Mulalyse et multi-détection,

Interférences quantiques, Section efficace diffieéla, Corrélation électronique






Abstract

(e,2e) and (e,3e) experiments constitute a prigdetpol for studying the dynamics of
electron impact single and double ionization of knsgstems, and more generally for
contributing to the understanding of the N-bodgiaction problem.

In this work, we have performed such experimentarnnunexplored kinematical regime
where the momentum transferred to the residuaisdarge, so that the ion plays a major role
in the interaction process. The experimental resalie compared to those of the most
sophisticated theoretical models.

We have measured the triply differential crossieast(TDCS) for single ionization of He
and H2. Their comparison allowed showing the presdar the H2 molecule of Young type
guantal interference effects.

We then discuss TDCS measurements for Ne andri\zed either on an outer or an inner
orbital. The results show the importance of thet mmdlisionnal interactions and the role
played by the nucleus.

Finally, we study the competition between differentization processes of argon : (e,2e)
single ionization of the inner 2p shell on the drand, and a direct (3 (e,3e) double
ionization or an indirect one via the Auger procesplying the 2p shell, on the other hand.
Under the chosen kinematics, these processes nmagete or interfere with each other. The
emphasis is put on their respective contributicartipularly for the Auger effect. Several
structures observed in the angular distributiorthaf (e,3e) cross section are attributed to

different ionization mechanisms.

KEY-WORDS

Coincidence technique, Toroidal analyser, Multitgsia and multi-detection, Quantum

interferences, Differential cross section, Eledicaorrelation
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Introduction générale

L’étude de l'ionisation simple ou multiple des atsrou des molécules par impact de
particules chargées, et plus particulierement papact électronique, représente un des
domaines les plus importants de la physique debsiools. L'analyse des informations
gu’'apportent ces études joue un rble essentiel biggsspour la compréhension de la structure
de la matiére que de la dynamique de la collistoprésente un intérét tant fondamental que
pratique pour la compréhension de nombreux phénesneaturels dans plusieurs domaines
de la physique, tels que la biophysique (dépbteat@ie conseécutif a I'irradiation de tissus
vivants), la physique des plasmas (processus dsférd d'énergie au sein de plasmas chauds)
et l'astrophysique (role essentiel des mécanismé@sehtaires d'interaction — ionisation,
excitation, capture — qui interviennent lors déolanation d'objets cosmologiques).

Dans ce meémoire, nous étudions par des expériedites (e,2e) et (e,3e)a
dynamiquede l'ionisation d’atomes et de petites moléculéacronyme (e,2e) [ou (e,3€)]
réféere spécifiquement a une expérience dans laquell électron projectile provoque une
ionisation simple [ou double] en arrachant un [@u)] électrons a la cible. Les deux [ou
trois] électrons de I'état final sont analysés eergie et en direction et sont détectés en
coincidence pour garantir qu’ils proviennent du raéavénement ionisant. La grandeur
physique ainsi mesurée est la section efficackempnt [ou quintuplement] différentielle, qui
contient I'information la plus compléte et la pllistaillée sur le processus d’ionisation.

Trois parametres jouent un réle essentiel dansgdeegsus de diffusion : I'énergie

incidente Ep), la perte d’énergiedE) du projectile et la grande#rdu transfert de quantité de
mouvement a la ciblel? est défini par la différence entre les quanti@smbuvement initiale

et finale du projectilef = k, — k,). Schématiquement, on distingue alors trois régiuie

diffusion, suivant la cinématique considérée [Ehihat al 1986], [Lahmam-Bennani, 1991].

* Le cas limite dit binaire, caractérisé par une @ieeincidenteE, élevée (plus
exactement une vitesse de [|'électron incident &epar rapport a celle des
électrons de la cible) et un grand transfert de emdna la cible, transfert qui est
totalement absorbé par I'électron [ou la paire et&bns] de la cible qui va étre
ionisé[e]. Ce sont les conditions dites de Bethdaosection efficace est reliée
proportionnellement a la densité d’impulsion mofm+ bi-] électronique dans la

cible. Ces conditions ont été beaucoup étudiéesisiégs années 70 pour le cas de
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la simple ionisation (e,2e), donnant naissanceeatechnique largement répandue
appelée Electron Momentum Spectroscopy (EMS), pairexemple [McCarthgt
al 1988; Brion 1986].

* Le deuxiéme cas limite, dit limite optique ou digioé, caractérisé également par
une énergie incidentg, élevée mais un trés faible transfert de momentabla,

K voisin duKpi, imposé par l'inélasticité du processus d’ionigatit’électron
projectile est alors équivalent a un pseudo-photiensorte que le processus de
diffusion tend vers un processus de photo ionisafinokuti, 1971]. Ceci a été
largement prouvé dans la littérature pour le caslidaisation simple (e,2e)
[Duguetet al1987], mais reste encore a établir dans le cda deuble ionisation
(e,3e)Lahmam-Bennangét al, 2000].

* Entre ces deux limites ‘simples’, on trouve le @@néral’ ou les énergies et les
transferts prennent des valeurs intermédiairessthizcture de la cible est alors
supposée connue et les collisions (e,2e) ou (@epour principal but d’étudier
la dynamique de l'ionisation, c’est-a-dire de cé@dser I'importance relative des
différents mécanismes d’interaction impliqués :lismn unique ou multiple du
projectile avec la cible, polarisation et / ou diston des ondes entrante et
sortante, role des corrélations électroniques tkams I'état initial de la cible
(corrélations dites structurelles) que dans I'étetl du systeme collisionnel (dites

dynamiques ou post collisionnelles), etc.

Dans ce travail, nous nous sommes délibéréemenépldans ce cas ‘général’, avec

I'objectif suivant:

Dans ce régime cinématique, de nombreuses étuélesdues et expérimentales (voir
par exemple les articles de revue [Ehrhatdal 1986] et [Lahmam-Bennani, 1991] pour les
réactions (e,2e) et [Berakdairal, 2003] pour les réactions (e,3e)) ont contribiahdement a
la compréhension des processus de simple ou daoomigation des couches internes ou
externes, des cibles les plus simples aux plus bguégs. L’hélium, et dans une moindre
mesure I'’hydrogene atomique, sont de loin les silgjei ont été les plus étudiées. Pour ces
atomes simples, le niveau de qualité de I'accotreahéories et expériences est exceptionnel,
alors que pour des atomes plus complexes (par dgdeggaz rares plus lourds) subsistent
des désaccords substantiels entre théorie et expér[Catoirest al, 2006]. Quant aux cibles
moléculaires, elles n‘ont été que rarement étudiéas dehors du ‘régime EMS’,

principalement en raison de la difficulté de lexaitement théorique. Par ailleurs, la quasi-

6



totalité des études existantes n’‘ont exploré quegd¢gme ou le moment de recul de I'ion
résiduel est faible, pour la simple raison quadegfert de moment a la cible est alors petit, ce
qui correspond a une section efficace plus graNdeis avons donc choisi dans ce travail de
combler en quelque sorte ces lacunes, en nougsstant d’'une part, a des cibles atomiques
autres que H et He (et naturellement nous avonsid@m® Ne et Ar) puis a des petites
molécules (H et N) ; et d’autre part, en considérant le domaine roetiue resté quasi-
inexploré a ce jour ou le transfert de momentanliésiduel est important, de sorte que I'ion
joue un réle important dans la formation du lobtedéi recul. Nous verrons tout au long de ce
manuscrit comment cette derniere condition s’a\@re un test trés sévere des différents

modéles théoriques couramment utilisés pour délerineécanisme d’ionisation.

Cette these présente donc une série de mesuresedegns efficaces de simple
ionisation sur les cibles mono-électroniques Hélget multi-électroniques Ne et,NElle
montre aussi un résultat de simple et de doublesation de I'Ar. Les sections efficaces
multiplement différentielles sont mesurées dansgéwmétrie coplanaire asymétrique, grace
a un dispositif expérimental complexe, caractépsé¢ une grande efficacité, die a ses
propriétés d'imagerie et de collection multi-anglee systéme est basé sur trois analyseurs
toroidaux équipés de détecteurs a galettes sem®hlg@osition. Les distributions angulaires
déterminées expérimentalement sont comparées agdicppons des meilleurs modeles

théoriques actuellement disponibles.
La présentation de ce mémoire s’articule de larfagovante :

Dans le chapitre 1 sont développés quelques aspemisques de la collision. Une
description succincte des différents modeles thhées utilisés pour la comparaison avec les

mesures est ensuite donnée.

Le dispositif expérimental et la méthode d’analges données sont décrits de facon
détaillée dans le chapitre 2.

Dans le chapitre 3, les résultats obtenus pouint@ls ionisation des cibles mono-
électroniques He et Hsont présentés et discutés. Ces résultats ontigoermparticulier de
mettre en évidence un effet purement moléculaisavair la présence d'effets d’interférence

de type fentes d’Young, dues aux deux centresdditfts dans la molécule.H



L’extension de notre étude a l'ionisation des ahieultiélectroniques Ne et Nest
présentée et discutée dans le chapitre 4. Pouwiloles plus complexes, nous avons réalisé
des expériences (e,2e) de simple ionisation aigssidm couche externe qu’en couche interne.

Au chapitre 5, nous avons étudié les processusidation de I'argon : d’'une part,
simple ionisation (e,2e) sur sa couche internee2pj’autre part, double ionisation (e,3e)
directe (3f) ou indirectevia le processus Auger impliquant la couche 2p. Dassbnditions
cinématiques choisies, ces processus peuvent ertreompétition ou interférer I'un avec
lautre. L'accent est mis sur la contribution respe des différents mécanismes de

l'ionisation et en particulier sur I'effet Auger.
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Chapitre 1

Eléments théoriques

1.1 Introduction

Lors d’'une collision électronique, un faisceau eéattons heurte une cible atomique ou
moléculaire. Durant ce processus, deux types dssiool peuvent avoir lieu : inélastique ou
élastique. Dans le cas élastique, la structuranatele la cible ne change pas durant la
collision. Alors que dans le cas inélastique, ldaipale cible subit un changement dans sa
structure interne, soit par excitation électronjcgat par ionisation (et/ou fragmentation dans
le cas moléculaire). Le travail décrit dans cetiesé est concerné par le processus de
l'ionisation par impact électronique.

L'ionisation par impact électronique est I'arrachernhd’un ou plusieurs électrons de
la cible suite a la collision entre un électroncelie-ci. On peut distinguer différents types
d’ionisation, directe et indirecte (résonnante)nme et multiple, ionisation en couches
internes et externes des atomes et des molécuiesisation simple se produit quand I'ion
résultant quitte le champ de collision avec undeseharge positive. L'ion peut aussi avoir
plusieurs charges positives dues a une ionisatigitipie directe, ou indirecte (par exemple
via un effet Auger ou I'un des deux électrons eé<ite la cible est émis dans le continuum).
L’ionisation directe est I'arrachement d’'un ougkurs électrons de la cible sous l'effet d’'un
transfert d’énergie plus ou moins grand a celld@ins une ionisation indirecte, I'ionisation
se produit via un processus résonnant. Un exeniefiedrésonnant est I'autoionisation, ou
I'électron projectile excite deux des électrons desches externes de la cible qui passe donc
a un état énergétique plus bas en émettant unraxleate qui I'ionise. Généralement, le
processus le plus probable durant une collisiorcelsti de la simple ionisation directe de la
cible.



Dans ce chapitre, nous présentons un apercu dessiéiémentaires de la théorie des
collisions soulignant les idées principales du ertg dans lequel se situent les enjeux

physiques de nos expériences.
1.2 lonisation : terminologie et notations

D’'une facon générale, les processus de simpleeedalible ionisation par impact

électronique peuvent étre représentés respectiteaznemme suit :

eo+A > AT +e,te,
eo+A > AT +e,+ e+ e,

ol A représente la cible atomique ou moléculaire,ék A™ les ions résiduels pour chaque
processus. Les électrons incident, diffusé et é{srtsont représentés respectivement par e
€, & (et @) et ont chacun une énergigdE une quantité de mouvemé?jt(j =0, a,b,c).

Du point de vue quantique, les électrons émergaaiets la collision sont indiscernables, les
termes diffusé et éjecté sont donc équivalentsstlcependant d'usage de designer le plus
rapide comme étant le diffusé, et le (ou les) ua$s) comme éjecté(s).

On parle d’expériences (e,2€) (ou (e,3e)) lordgaaleux (ou trois) électrons de I'état
final sont analysés en énergie et détectés en edobltriple) coincidence. Ces expériences
sont alors dites complétes car tous les paraméeinésnatiques sont déterminés (excepté le
spin de I'électron).

Les contraintes cinématiques de la réaction sars dh conservation de I'énergie et de la

guantité de mouvement, qui s’écrivent :

Eo=E,+E, +E. .. +E;
R=Fp—Ry=Fyp+d

ou nous nous limitons au cas de la simple ionisaticextension a la double ionisation est
immédiate.

E, représente I'énergie d’ionisation correspondaléxraction d’'un électron d’une orbitale
donnée de la cible. Les énergies d’excitation deillée dans les états initial et final sont
supposees nulles, la cible étant considérée dangtab fondamental. L’énergie de recul de
l'ion, E,.., est tres petite comparée aux énergies des aqudrasules : elle est négligée dans
le bilan énergétique. Le vectegireprésente le moment de recul de liorKele transfert de

moment du projectile a la cible.
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L’existence de trois particules libres en mouvendanis le cas de la simple ionisation
permet de définir quatre types de sections effcades sections efficaces totales et les
sections efficaces simplement, doublement ou triple différentielles. S’y ajoutent les
sections efficaces quadruplement ou quintupleméférentielles dans le cas de la double
ionisation. Dans les quelques pages qui suivenis mous limitons au cas de la simple

ionisation.
1.3 Sections Efficaces Différentielles d’'ionisa  tion

Les résultats obtenus lors d'une expérience (@@dg,3e) sont représentés en termes
de section efficace. Cette quantité donne une raedeila probabilité qu’'un certain type de
réaction se produise. En réalité, lors d’une réactseule une fraction des particules émises
est mesurée, la détection étant limitée a unerespatialeA et une fenétre énergétigig.

Les sections efficaces observées sont donc ditiéles en énergie et/ou en angle pour les
électrons incident et/ou émis. La section efficeatale décrit la réaction globale, elle tient
compte de toutes les particules sortantes a trawe@ngle solid€, puis intégrées sur tout

'espace. Les sections efficaces différentiellearsmt plus d’informations que celle totale
puisque elles sont dépendantes de I'énergie déisydas et/ou de la direction dans laquelle

ces particules sont éjectées et/ou diffusées.

1.3.1 Section Efficace Simplement Différentielle

Lorsqu’'une des particules dans la voie de sorttedégectée sélectivement dans une
certaine direction, on parle de section efficacgpdement différentielle (SESD) en angle, que

d . , L . : e
'on note>=. Cette guantité contient évidemment une informatpdns détaillée sur le

dQ’
processus d’ionisation. Par exemple, elle présemtgrand intérét dans I'étude des structures
moléculaires. En effet, Tavard [Tavard, 1966] dkfaour la premiere fois en 1966 la relation
entre I'énergie totale de la cible et la SESD dansas de collisions entre électrons rapides et
cible atomique ou moléculaire.

Si on s'intéresse aux aspects spectroscopiquea dible, on définit plutdt une section
. . e s . , do . )2 . ,
efficace simplement différentielle en energie. Elle est fonction de I'énergie des électrons

incident et €jecte, et caractérise, aprés colljdeur distribution énergétique intégrée sur tous
les angles. Elle représente un outil majeur damvdstigation de divers champs de la

physique telle que I'étude de perte d’énergie destr®ns produits dans I'ionosphére terrestre.
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On ne peut pas mesurer directement la SESD enié%%rgalle est obtenue en intégrant sur

tous les angles d’émission les sections efficacesleément différentielles [Ehrhardt al,
1986].

1.3.2 Section Efficace Doublement Différentielle

Si, au moment de la détection, on peut avoir dinfation sur I'angle d’émission et sur
I'énergie de I'électron détecte, alors on parleS#etion Efficace Doublement Différentielle
d?c

(SEDD)
dQ dE

. Cette grandeur est encore plus significative qugHSD puisqu’elle fournit la

distribution en énergie et en angle des partiadiifissées ou éjectées apres la collision. Méme
si les particules sont indiscernables, on peuts dantaines conditions cinématiques, affirmer
si la particule détectée est diffusée ou éjectée.

Le ‘probléme’ avec les mesures des SEDD est l'iitaele concernant les processus
observés, d’'une part, et les états ionisés pourémeegie donnée, d’autre part. Les théories
utilisées pour décrire les SEDD doivent inclurestdes processus d’ionisation possibles et
tous les états pouvant contribuer aux sectionsagffis. Pour lever cette incertitude, I'énergie
et le moment de transfert doivent étre détermingésr spécifier le processus particulier
d’ionisation contribuant. La technique de mesur@gefournit une telle information via les

mesures des sections efficaces triplement difféibed.

1.3.3 Section Efficace Triplement Différentielle

La section efficace sera dite triplement différelei (SETD) si les deux électrons de
I'état final sont analysés aussi bien suivant ledirections que leurs énergies respectives.
Dans un processus (e,2e), c’'est cette quanti,cdinpletement différentielle, qui fournit le
plus de détails sur la dynamique de l'interactiarsgu’elle fait intervenir tous les parametres
cinématiques entrant en jeu, a savoir les eneEiels, et | ainsi que les angles solid@g et

Qp. On la note :
3
e S
dQ, dQ,dE,
Elle représente la probabilité pour qu'un électmcident d’énergie Eet d’impulsion?0
produise, apres collision avec la cible, deux ébest dans la voie de sortie d’énergig®eER,

et de quantité de mouvemel?;lt etk_b) dans les directionQ, etQy,.
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Dans les expériences (e,2e) de simple ionisatemglectrons diffusé et éjecté sont détectés
en coincidence temporelle, ce qui permet d’assyu8ls proviennent du méme événement
ionisant. De par leur sensibilité, ces expériendéss ‘expériences complétes’, sont d’'une
importance considérable pour la compréhension dézanismes d’ionisation. Elles
permettent de tester les différents modéles thaesigproposés pour décrire linteraction
projectile-cible et ainsi de valider les approximoas et/ou hypothéses qui les sous-tendent.
Ces expériences seront décrites en détail dachgstres 3, 4 et 5 de cette these.

1.4 Collisions (e,2e)

Outre I'énergieE, du projectile, les deux paramétres cinématigueplies importants

pour la compréhension du processus d’ionisatiort sortransfert de momera la cible

K= ﬁo — Ea et le transfert de momeatl'ion résiduely = K- ﬁb (figure 1.1).

Figure 1.1 : diagramme illustrant les vecteurs matsgertinents durant l'ionisation simple.

En particulier, la valeur du transfert de mometd aible détermine le régime collisionnel et
donc le type d’information obtenue. SchématiquemsnK < ~1-2 u.a. (valeur faible ou
moyenne de K), on obtient des informations congdrie dynamique de la collision. Par
contre si K > ~2-3 u.a. (grande valeur de K), @uve des informations reliées a la structure
de la particule cible, telle que la distributiortiade du moment des électrons dans I'orbitale

particuliére ionisée.

a- Etudes de la dynamique du systeme
L’étude de la dynamique de la collision offre unnbmoyen pour comprendre le
mécanisme de la réaction (e,2e) en renseignankesysrocessus qui peuvent avoir lieu au

cours de la collision. Les diverses mesures utitises cinématiques ou les électrons sortants
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sont détectés avec des énergies tres differentless moment de transfert est généralement
petit comme mentionné ci-dessus. De telles exp&ggnnt été réalisées a différentes gammes
d’énergie d’impact : au voisinage du seuil [Fourdiagardeet al, 1984], quelques centaines
d’eV [Ehrhardtet al, 1972] et au dela de 8 keV [Lahmam-Bennetnal, 1984]. En utilisant
des cibles simples dont la structure est suppas@aue telle que I'hélium [Staicu Casagrande
et al, 2008] ou I'hydrogéne moléculaire [Murray, 200l modéles théoriques peuvent étre
testés pour comprendre le processus. Nous verdassigin (chap. 3 et 4) comment nous
avons étendu ces mesures a un domaine resté in@xgdwactérisé par un grand moment de

recul de I'ion résiduel.

b- Etudes de la structure de la cible

L’étude structurale de la cible nous renseignegpample sur les potentiels d’ionisation
des diverses orbitales de la cible, ou sur laidigion des moments des électrons ou encore
sur les corrélations électroniques dans la ciblandDce type d’étude, les conditions de
'expérience sont choisies telles que le procesBuamisation soit le plus simple possible,
idéalement se réduisant a une interaction bind@erén-electron [Camillonet al, 1978], de
sorte qu’'on n’obtient pas (ou tres peu) d'inforraafi sur la dynamique de la collision :
I'électron incident est utilisé comme un moyen glexation de la structure de la cible. Pour
cela, les parametres cinématiques sont choisigjtielde moment de transfert soit assez grand
(4 a 7 u.a.) et que la condition de Bethe soit tenjmokuti, 1971]. En bref, cette condition
signifie que la quasi-totalité des transferts dif§ee et de moment a la cible doivent étre

absorbés par I'électron éjecté, 'ion restant étemsimple spectateur.

c- Cinématique de la collision
La section efficace triplement différentielle dégatiun grand nombre de paramétres
cinématiques dont le choix (nous venons d’en voiredemple) détermine le type d’étude
meneée. En particulier, une réaction (e,2e) peet®tmeétrique ou asymétrique, coplanaire ou
non coplanaire. Si les quantités de mouvement Betr@ns incident, éjecté et diffusé se
trouvent dans le méme plan, le processus est giicaire, sinon il est non coplanaire. Dans

les expériences qui se déroulent dans une géons§métrique, les deux électrons dans la

Eg

. . . . , . . —-E N
voie de sortie sont détectés avec des énergieesthal= E;, = > L par rapport a la

direction du faisceau incident.

Dans notre travail, nous utilisons une géométrigamire asymétrique, c-a-d que les

deux électrons diffusé et éjecté se trouvent teasleux dans le plan de coIIisiqu,,(Ea) et
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sont détectés avec des énergies tres différentedleatron diffusé d’énergi&, proche de

I'énergie incidenteE, et un éjecté d’énergig, plus faible. Dans ces conditions, l'intensité

diffusée est essentiellement concentrée vers léss pngles de diffusion, généralement

6, inférieur a 20°, alors que lintensité éjectéerégiartie dans un large domaine d’angle,

variable entre 0° et 360°. Cette distribution dmtité se structure comme suit, suivant le

domaine d’énergie :

(i)

(ii)

A tres haute énergie incidente (plusieurs keV),aegrand transfert d’impulsion
(régime impulsionnel centré autour de la conditd& Bethe): la collision est
caractérisée essentiellement par une interactiwairei entre I'électron incident et I'un
des électrons de la cible. Dans ces conditiongtdeessus d’ionisation est bien décrit
dans le cadre de I'approximation de Born si laecibbt correctement représentée

[Tavardet al, 1996] et le maximuide la section efficace triplement différentielk e

dans la direction du moment de transffért(le pic est alors dénommé pic binaire).
Dans le cas de trés faible transfert d’'impulgi&n— 0), on atteint le régime dipolaire
ou I'électron incident tres rapide se comporte cemun pseudo-photon : la section

efficace triplement différentielle montre deux Ishen lobe binaire dans la direction

du transfert et un lobe de recul dans la direction opposédokede recul est di au
noyau qui perturbe considérablement le mouvementdliectron éjecté dans ces
conditions cinématiques. En effet, cet électrorttgua cible aprées la collision avec
une faible vitesse et a cause de l'influence duanal subit une réflexion a 180° et
sort enfin dans la direction opposée au transfert.

Dans le cas des énergies intermédiaires (10 d8§< 600 eV), la section SETD

présente également un lobe binaire et un lobe ad. r€ependant, la répartition n’est

plus symétrique par rapport aux directidhet-K, les deux pics sont décalés vers les
grands angles [Schlemmet al, 1991]. Ce résultat peut étre expliqué par I'effes
interactions post-collisionnelles (PCl en anglasire les deux électrons sortants
[Ehrhardt, 1983]; ces deux électrons émergent ale=c vitesses proches apres la
collision et ont tendance a se repousser mutuetieriélectron éjecté est ainsi dévié
par rapport a la direction du transfert. Ces effedspeuvent étre reproduits par les
théories d’ordre 1 telle la premiere approximatienBorn. Il est alors indispensable

d’utiliser les modeles qui tiennent compte de oésractions [Brauner et al, 1989]. De

! Tout au moins pour l'ionisation d’une orbitaletgpe s.
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tels modéles, comme CCC, DWBA-G, BBK sont brievetrdécrits vers la fin de ce
chapitre (voir pages 23-25).

(i)  Dans le cas de basses énergigs<(EE0O0 eV), il apparait un lobe binaire et un lobe de
recul décalés également vers les grands anglesapport au transfert. Le processus
est ici beaucoup plus complexe : aux effets P@kaii-dessus s’ajoutent des effets de
polarisation de la cible par le projectile, desetffde distorsion des électrons
émergents [Tweed, 1980], les effets de collisiofitigia, etc....

1.5 Théorie de la diffusion

Dans ce paragraphe, nous présentons d’'une fagomste les principes de base de la
théorie des collisions. Les aspects généraux fielatix trois phases d’interaction : initiale,
intermédiaire et finale lors d’'une collision soxpesés dans plusieurs manuels de base tels
gue [Cohen-Tannoudji, 1997] et [Messiah, 1964]réspntés en détail dans [El Marji, 1996],
[Taouil, 2000] et [Catoire, 2006].

a- Description du phénomene
Les systéemes étudiés sont constitués d'un élegrojectile et d’'une cible atomique ou
moléculaire, selon le cas. Conformément aux cambtiusuelles d’expérimentation, nous
considérons, dans le référentiel du laboratoirs, dbles au repos et orientées de fagon

guelconque, bombardées par un faisceau monocieéatiglectrons.

Dans les divers processus étudiés, des paramétsesant utilisés, tels que la direction
d’incidence, les angles de diffusion et d'éjectiden,vitesse,... le but étant d'établir une
relation entre les états initial et final du syséemu point de vue de la mécanique quantique,
cela est exprimé en termes de ce qu’on appelleitugelde diffusion.

Dans un premier temps, on considere une collisineeune particule chargée et un
centre diffuseur de masse supposée trés grandetdesite du projectile de sorte que le
centre de masse du systeme sera pris comme éteantie de la cible. On notera paita
masse réduite du systeme’de vecteur position du projectile par rapport entee diffuseur.

Eo etko, Ex etka représentent I'énergie et le moment du projectiles le canal d’entrée et de
sortie.

Dans la zone d’interaction, le potentiel de laeibst supposé de courte portée, une partie
de I'onde va étre diffusée alors qu’'une autre parti étre simplement transmise. La forme
globale de I'onde aprés collision est donc la sppstion d’'une onde transmise et d’une onde
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diffusée. Cette forme est déduite de I'optique daidire, et doit s’écrire, dans une direction

e ikr
quelconque, en%

pour de grandes distances loin du potentiel dfius Comme le

potentiel n'est pas en général isotrope, I'ampétude I'onde dépend de la direction
considérée.

On peut donc écrire 'onde sous la forme

1,0(%, 7) = A(exp(i?.?) + Mexp(ikr)) (1)
Cette expression est dite fonction d’'onde asymgueti loin du centre de diffusion ou le
potentiel n'agit plus. A est une constante de ndigagon indépendante de r et des an@les

¢ etf, (6, o) est 'amplitude de diffusion.

b- La section efficace
La section efficace de diffusion est définie cométent la mesure du taux de particules
qui ont subi une diffusion déterminée dans I'espagde nombre de particules incidentes. La
densité de particules est proportionnelle & laiteds probabilité de présenge| ¥|* = ¥¥*

et le nombreN de particules entrant dans un volutrgar unité de temps est :

N—d d
“ar) P
) . d d ..
Solt N:f_[ (y/ ESU-F Ta?)d‘[

en utilisant I'équation de Schrddinger et en ap@itf le théoreme d’Ostrogradsky :

N =f J.7ds
S
Dans cette équation s représente la surface qouente volumer et le vecteur unitaire

normal a I'élément de surfads, ] étant le courant de particules.

Ce courant doit satisfaire I'équation de continuité

En utilisant I'équation (1), le fluia sortant de l'interaction est donné par I'expresgien

négligeant les termes en®)/r

., hk
Vol = 25 i@ 012

Le nombre de particules entrant dans le détecteté, W, dépend de I'angle de diffusion et

de la surface du détectedy :
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k, )
W =Jo.ds=]Jor— |f(8, 9)|“dQ
0
ou J représente le flux de particules incidentes.

w N T , , .
Le rapport]— est une quantité infinitésimale, elle sera notéeetl représente la section
0

efficace de diffusion, différentielle par rappodQ:

do kg

2
0= @)

c- Matrice de transition T

En utilisant les notations de Dirac, 'amplitudedifusionf est donnée par I'équation :

f= —27T2<1/’ka|V|1/)k0) (2

Py, deécrit la fonction d’onde incidente), décrit la fonction d'onde finale et V est le
potentiel qui décrit I'interaction entre I'électramcident et la particule cible.

L’équation (2) peut étre encore écrite en termendgice de collision. La matrice de collision
relie la fonction d’onde qui décrit le systeme avarcollision a la fonction d’onde qui décrit
le systéme apreés la collision [Joachain, 1983k B#ut prendre plusieurs formes, on cite la
matrice de diffusion (matrice-S), celle de trawsit(matrice-T), la matrice-R et la matrice-K.
Pour plus d’informations concernant ces matricesieh d’autres genres de matrice de
collision, on pourra se référer a [Joachain, 1983} [McCarthy, 1995]. Les éléments de la

matrice de transition ) représentent la transition entre la fonction demcidentep,, et
celle finaley, . La matrice T est définie par
T|Wk0> =V|l[lka>
L’équation (2) peut étre réecrite en termes deiogff comme suit :
f= —27T2<1/’k0|T|1/’ka>
Cette approche générale est appliquée dans le arisuper de lionisation par impact

électronique afin de chercher la section efficaseit par exemple celle triplement
différentielle :

3
o® = d—a~(2n4) klik

b
= T 2
dQ, dQ,dE, IToal

0

Une description théorique détaillée du processismidation est trées compliquée, voire méme

parfois impossible. Des méthodes approximatived stors nécessaires pour évaluer les
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éléments de la matrice-T. Il existe plusieurs apipnations valides, cependant, avant d’en

discuter, il est important de définir I'équation ldppmann-Schwinger.

d- Equation de Lippmann-Schwinger
Il est possible d’obtenir une solution de la foaotid’'ondew en utilisant I'équation de

Lippmann-Schwinger qui tient compte des conditibnstes du probleme de diffusion. On

commence par réécrire I'équation de Schrédingegpeddante du temps

[VZ+ k2®P(r) = V(r)¥P(r)
ou la solution générale de cette équation s’éoritroe :
Y(r) =)+ [ Gy (r, 7YV ()P )dr' (3)
®(r) est la solution de I'équation homogéne
[V2 + k?]®d(r) =0
et G,(r,r") est la fonction de Green de I'onde entrante (+yede sortante (-) définie, en

utilisant les notations de Dirac, comme suit :
Géi)(r, r') = <r|G(§i) |r'>

L’'opérateur de la fonction de Green est défini par
1
E@® —K
En utilisant I'opérateur de la fonction de Greem peut réécrire la fonction d’'onde comme

Y(r) = o) + ¢Fre® (4)
C’est I'équation de Lippmann-Schwinger (nommée spBernard A. Lippmann et Julian
Schwinger). L’équation de Schrddinger peut étreplacée par I'équation de Lippmann-
Schwinger afin de discuter les différentes méthatlepproximation utilisées pour calculer
les sections efficaces [Weinberg, 1995].

e- Développement de Born
L’approche développée par Born [Born, 1926] eshd’'udes approximations les plus
utilisées pour le calcul des sections efficacelg jelue un réle dominant dans I'étude des
collisions atomiques. Dans cette approximation, smppose que le potentiel diffuseur
décrivant l'interaction coulombienne du projectiieec les différentes particules de la cible
est petit devant I'énergie totale de la cible eflecee I'électron incident (rapide). Dans

I' Hamiltonien du systéme, le potentiel diffusest @onc traité comme une perturbation.
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En effet, pour obtenir 'équation de Schrodingey, (1 commence par I'approximation
d’ordre zéro et on augmente le nombre d’ordrespi@gmation pour produire une séquence

de fonctions.

o (r) = @(r)

Y, (r) =o() + f Gy (r, 7YV ("YW (r")dr'

W (r) = o(r) + j Go (r T WV (F )W, ()

Si on suppose que ces fonctions convergent versalngon exacte, on peut obtenir les séries

de Born,
Y(r)=o(r)+ f Gy (r, " YV(Ir")Wy(r)dr' + f Go (r, 7 YV(r")W,(r)dr' + -

En introduisant I'équation de Lippmann-Schwingerddns les séries de Born, on pourra

utiliser I'approximation de Born pour trouver l'afitpde de diffusiort, soit :

f= —2n2<¢ka|v + V6PV + Ve PVe PV + - |1/Jk0>

f- Premiere approximation de Born (FBA)

L’'ordre correspondant a la série de Born représémtaombre d’interactions de la
particule incidente avec la cible : une fois powrm 1, deux fois pour Born 2... etc. La
premiére approximation de Born consiste a ne netpré le premier terme du développement
précédent, c’est a dire a négliger la contributibes termes contenant les puissances
supérieures a 1. Ce traitement est valable pouéléesons incidents d’énergie suffisamment
elevée relativement aux électrons de la cible. Omnsadre, on peut effectuer une analogie
entre impact électronique et impact photoniqueablal dans le cas ou I'électron incident a
une énergie assez grande et transfére peu de tgudamtinouvement a la cible. La collision est
alors suffisamment « rapide » pour considérer eex ¢hrocessus comme identiques en terme
de mécanismes. Ceci se justifie théoriquementg#aitl que dans ce cas, I'approximation de
Born est pleinement remplie et le formalisme eitrpact de photon et d’électron est assez
similaire, c’est ce qui s’'appelle la limite dipokai Cependant les conditions expérimentales
dans lesquelles ont été effectuées les expériadwmes dans ce travail ne permettent pas

une telle analogie.
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1.6 Modeéles théoriques

L’étude expérimentale et théorique de lionigati(e,2e) d’atomes a fait I'objet de
nombreuses investigations. En effet, la SETD es¢ gmandeur essentielle pour la
compréhension des processus d’ionisation car cantdinformation la plus détaillée sur ces
processus, comme nous l'avons souligné plus haepuld les premieres mesures de cette
grandeur [Ehrhardet al, 1969] et [Amaldiet al, 1969], diverses méthodes théoriques ont été
élaborées pour comprendre les mécanismes de koréadans ce qui suit, nous présentons

succinctement certains modéles qui nous servieolong du présent travail.

a- Modéle « Brauner, Briggs et Klar » (BBK)

Ce modele, connu sous I'acronyme BBK relatif awistrauteurs qui I'ont proposé la
premiere fois dans le cadre de I'atome d’hydrog@rauneret al, 1989], est basé sur une
description asymptotique exacte de I'état finalaleible et s’écrit comme le produit de trois
ondes coulombiennes (d’ou I'autre nom du modélg, @ rivant I'interaction mutuelle entre
les électrons éjecté et diffusé ainsi que l'ioridésl. Les auteurs de ce modéle ont utilisé une
fonction d’onde symétrique pour décrire I'état diesis particules dans le continuum
d’énergie résultant de la simple ionisation deoka¢ d’hydrogene par impact électronique.
Cette fonction a auparavant été proposee, maisé&enappliquée, par [Garibodt al, 1980]
dans le cadre d’'un modele incluant la fonction 3ftirpdes collisions par impact d’ions.

Brievement, sa principale caractéristique est d’@ymptotiquement-{scc) exacte pour le

traitement de l'interaction Coulombienne a troispsy entre les électrons diffusé et éjecté et
I'ion résiduel. Ce modeéle a été repris par plusiewrteurs pour décrire I'ionisation par impact
électronique des gaz rares He a Kr [Dal Cappetl@l, 1995], mais également la double
ionisation de I'hélium [Joulakian, 1992] et [Lanmy@94]. Pour ce faire, le probleme complexe
a N-électrons a été réduit a un seul électron &mtiii qui sera éjecté apres collision), I'ion

résiduel étant décrit comme un proton.

En 1993, Dal Cappello et ses collaborateurs [Dgip€Hoet al, 1993] ont développé une
fonction d’'onde BBK approximative, dite 2C car bassur deux ondes Coulombiennes,
I'électron diffusé rapide étant décrit par une optine. Cette fonction donne un accord assez
satisfaisant avec les expériences (e,2e) et (elBeles gaz rares faites par I'équipe d’Orsay
[Catoire et al, 2006] [Lahmam-Bennanét al, 1989, 1992] puisque le modéle proposé
initialement [Brauneet al, 1989] n'est pas trés facile a appliquer dansakedes gaz nobles.
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Nous verrons que le modele BBK approximé [Dal CHppet al, 1993] montre un accord
raisonnable en comparant avec nos résultats simjale ionisation d’argon, la comparaison

étant discutée dans le chapitre 5.

b- Modele « Approximation de Born aux ondes distordues (DWBA)

Cette méthode notée DWBA (de I'anglais distorted@vBorn approximation) indique la
présence de distorsion dans les fonctions d’ond&léetron incident et de ceux dans la voie
de sortie. L’électron incident est représenté per ande distordue qui est calculée dans le
potentiel d’échange statigue de l'atome, tandis tpee électrons diffusé et éjecté sont
représentés par des ondes distordues calculéeslalgtentiel d’échange de l'ion. Les

fonctions d’onde distordues utilisées dans ce neog@ht détaillées dans [Zhaeigal, 1992].

Il est important de noter que, bien qu’il tiennemge de la diffusion élastique des
électrons incidents et éjectés par I'atome et jpamn,lce modéle est une approximation de
premier ordre puisqu’il ne tient compte qu’'une seolis de l'interaction ionisante projectile-
cible.

A énergie basse du projectile, le potentiel d’iatdion n’est plus négligeable comme
dans le cas de l'approximation de Born. Le projecsubit alors I'effet d’'un potentiel de
distorsion dans les voies d’entrée et de sortigpd@entiel représente une interaction de courte
portée entre chaque électron entrant ou sortad dédle dans son état initial et final. Les
électrons incident, diffusé et éjecté sont doncésgntés par des ondes distordues. Au dela
d’'une certaine distance, I'effet de ce potentielielet pratiquement nul.

Au contraire, a une énergie incidente et diffugés grandes, les effets de distorsion et
d’échange sont faibles pour les électrons incidgrdiffusé. Par conséquent, remplacer les
ondes distordues correspondant a ces électrondeganndes planes est entierement justifie,
d’ou le modele « plane wave Born approximation WBA) [Dal Cappelloet al, 1984].

Signalons que plusieurs versions du modele DWBAébétreportées dans la littérature.
Par exemple, le modele hybride DWBA-R qui a ét&oumit par Bartschat et Burke
[Bartschatet al, 1987] décrit I'interaction électron éjecté-iorsiduel par un formalisme de
matrice-R. Dans sa version « premier ordre d'imtiwa projectile-cible » ce modéle est
dénoté DWB1-RM. Il est noté DWB2-RM lorsqu’on tiecdmpte de cette interaction au
deuxieme ordre [Reidt al, 1998, 2000]. Une autre version du modele DWBAéd&crite
par Kheifets [Kheifetgt al, 2008]. La prise en compte de l'interaction etdgeélectrons dans

I'état final rend trés difficile le calcul de la mn@e de transition. Une autre solution pour
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modéliser cette interaction dans la descriptiofiadat final est de corriger le modéle DWBA
par un facteur supplémentaire appelé facteur ded@amtiou le nom DWBA-G.

L'utilisation du modéle DWBA a conduit a un bon amt avec les expériences a énergie
intermédiaire (< 1 keV) de Bickeet al [Bickert et al, 1991] et de Lohmanet al [Lohmann
et al, 1998]. Les résultats de cette approximation dassdiverses formes seront compareés a

nos mesures et sa validité discutée dans les chagitet 4.

c- Modéle «Convergent Close Coupling » (CCC)

Le modele CCC a été proposé par Massey et Mohr ddfast al, 1933] et
successivement développé par différents auteurseyxemple dans le cas de I'excitation
[Fursaet al, 1997] et de l'ionisation de I'hélium [Bragt al, 1999]. La méthode CCC est une
approche complétement numérique basée sur le gdpartent de la fonction d’onde totale
du systéme en termes de somme de produits degpsasates de I'hamiltonien et de fonctions

inconnues décrivant le mouvement du projectile.

Dans le cas de l'ionisation de I'hélium qui noutmesse dans le contexte de ce travalil,
une restriction a la précision de cette approckerique est la description de la corrélation
entre les deux électrons dans I'état fondamentdhdgble. Kheifets et Bray ont abordé ce
probléme en utilisant successivement deux fonctidfendes initiales, l'une est un
développement Hylleraas de 20 termes [Hylleraa29]1 %t I'autre un développement de la
fonction multi configuration de Hartree-Fock surgd@ametres [Froese-Fisher, 1973].

La méthode CCC a permis a ce jour de reproduire sneces, aussi bien qualitativement
gue quantitativement, tout d’abord les expériemm€handrasekhat al [Chandrasekhast
al, 1955] qui mesurent les sections efficaces totdlescitation et d’ionisation de He ; puis
ensuite toute une série d’expériences completégpanbimpact électronique, type (e,2e), soit
de photoionisation.

Nous verrons plus loin dans le chapitre 4, lordadeomparaison de nos mesures sur He
avec le modele CCC, un excellent accord qui vdédait que ce modéle est considéré par la
communauté scientifique comme un des meilleurs hesdgui décrivent l'ionisation de He.
Cependant, la principale limitation de ce modétegegs son extension a des cibles autres que
H ou He est problématique. Par exemple, pour ation 2s du Ne (¥85°2p°) la méthode
CCC traite la cible comme un heliumoide avec unrcbe@p® gelé et deux électrons 2s actifs.

L’approximation est plutdt sévere.
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1.7 Application aux problemes moléculaires

Le calcul théorique dans le cadre moléculaire mtésbeaucoup plus de difficultés que
dans le cas atomique. Pour cette raison, 'iordsatie molécules, a lI'inverse de I'ionisation
d’atomes, a fait I'objet de beaucoup moins d'inigegtons expérimentales et théoriques. En
effet, le calcul des sections efficaces différdigsenécessite une description adéquate des
états du continuum, c’est a dire les électronsdei, éjecté et diffusé et leurs interactions
mutuelles. On peut, moyennant certaines approxamstivenir a bout des calculs analytiques
et numériques dans le cas atomique. On se heurtpte a des difficultés supplémentaires
dans le cas des molécules a cause, entre autriespoissence de plusieurs centres diffuseurs.
Dans ce travail, nous avons comparé nos mesureutaires aux résultats de deux modeles
théoriques représentant I'état de I'art des modd#asivant 'ionisation des molécules par
impact électronique. La discussion sera détaill@esdes chapitres 3 et 4. Nous décrivons
dans la suite trés brievement ces deux modélex fitst Born approximation - two centre
continuum » (FBA-TCC) développé par I'équipe de MBWeck et al, 2002] et le modele
« molecular 3-body distorted wave - orientation raged molecular orbital » (M3DW-
OAMO) développé par [Gaet al, 2005a].

a- Modele FBA-TCC

Ce modele, basé sur la premiére approximation den,Ba été développé par
[Chuluunbaataret al 2004] et utilise I'approximation TCC (two cento®ntinuum) pour
'étude de lionisation simple d'une cible molécuéa Il a été appliqué dans le cas de la
simple ionisation de Hpar des projectiles électroniques rapides avediéjed'un électron
considéré lent par rapport a celui diffusé [Wetkal, 2002]. Ces conditions permettent de
décrire les deux électrons incident et diffusé e ondes planes. Une des hypothese qui ont
permis le développement de ce modele a été dedeéwasile processus de simple ionisation
comme étant purement électronique, ce qui esteateemt justifié dans les expériences (e,2e)
de résolution moyenne. Les auteurs ont pu dongrietésur tous les états vibrationnels et
rotationnels de I'ion. En plus, si la molécule m’'eas orientée, on moyenne sur toutes les
orientations possibles de la molécule.

L’état initial de la cible est décrit par des fanos d’onde sophistiquées, type Heitler-

London ou Wallis, voir [Weclet al, 2001]. Le probleme intervient dans la descriptiten
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I'état final du systéme. On considére l'ion résiddans un état lié non-dissociatif et on le
décrit par une combinaison linéaire d’orbitale atpmes (LCAO).

L’approximation TCC intervient dans la descriptioa I'électron diffusé dans la voie de
sortie ot on doit tenir compte de l'interaction aVeon résiduel avec une description correcte
de la structure moléculaire. Des solutions exagtesontinuum pour I'électron éjecté peuvent
étre envisagées mais les calculs deviennent extnémtelongs et fastidieux et donc pas
réalisables. L'approximation propose donc de reprées |'électron diffusé comme un produit
entre une onde plane et deux termes du continueniveat l'interaction de I'électron éjecté
avec chacun des noyaux. De cette facon, les actleasnoyaux sur I'électron éjecté sont
traitées de maniére égale. Dans la descriptiom dariple ionisation de Hes auteurs [Weck
et al, 2002] ont d( évaluer aussi l'influence de I'étentlié par I'introduction d’une charge
effective. Cette modification a donné lieu a unpragimation, probablement plus réaliste, la
TEC (two-effective center approximation), qui d@ite appliquée dans le cas d’'une molécule
orientée, mais elle joue un réle moins importamisdée cas présent d’'une molécule non
orientée.

Pour des géométries asymétrigues comme celle étideg ou I'électron diffusé est
beaucoup plus énergétique que I'éjecté, nous paumeégliger dans la matrice de transition
les termes d’échange et de capture et ne gardeftegigeme direct ou les coordonnées de
I'électron incident sont associées a I'électronfudié. Le potentiel d’interaction décrit
l'interaction purement coulombienne entre I'élentmocident et la cible dans la voie d’entrée.

Ainsi gu’indiqué ci-dessus, il a été prouvé [Weatkal, 2002] que le modele FBA-TCC
donne un résultat satisfaisant en comparant aveenésures de SETD [Chérd al, 1989]
faites sur l'ionisation de Havec une énergie incidentg £ 4,1 keV. La comparaison avec
nos mesures dans le chapitre 4 permet de testaodele dans des conditions plus séveres, a

savoir a énergie plus basse et a moment de rediba@lus important.

b- Modéle M3DW-OAMO
Ce modele (Molecular 3-body Distorted Wave appr@tion) est une extension au cas
moléculaire du modéele DWBA. Il s’agit d’'une apprech deux centres, ou les trois électrons
(incident, diffusé et éjecté) sont décrits par dewsles distordues. L'interaction post
collisionnelle (PCI) dans I'état final entre lesudeélectrons du continuum est ainsi prise en
compte. La fonction de l'état initial est moyennger toutes les orientations de l'axe

moléculaire (Orientation Averaged Molecular Orhit2aAMO).
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En effet, 'expérience ne pouvant pas distingudreeles orientations de la molécule, il
faudrait d’abord calculer les SETD pour chaquertagon et ensuite en faire la moyenne.
Mais les auteurs de ce modele [Gaibal 2005a] ont montré qu'il est possible de faire
linverse : dans le cadre de I'approximation OAMI® ont d’abord moyenné sur toutes les
orientations de la molécule dans I'état initiabasuite utilisé la fonction d’onde initiale ainsi
obtenue pour calculer la section efficace triplendifiérentielle. Les auteurs ont également
montré que I'approximation OAMO est valable tanede moment q absorbé par l'ion reste
faible, typiquement inferieur a l'unité atomiqued&et al, 2005b]. Nous verrons dans le
chapitre 4, lors de la comparaison avec nos expegge que ce point constitue la faiblesse

essentielle de ce modéle.
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Chapitre 2
Dispositif expérimental

2.1 Introduction

La section efficace multiplement différentielleiatiisation simple ou double par
impact électronique représente la probabilité quaun deux) électron(s) soi(en)t éjecté(s) de
'atome ou la molécule cible dans une directiorcize et avec une énergie fixée (cf. chapitre
1). Pour obtenir des informations completes suphecessus d’ionisation. On utilise la
technique de coincidence dite (e,2e) pour la sim@iesation et (e,3e) pour la double
ionisation, ou les mesures effectuées associemat selection en énergie et en angle des
électrons entrants et sortants une corrélation ¢eefip sur leur temps de vol jusqu’aux
détecteurs. La détection des électrons en coincégdpermet donc de s’assurer qu’ils sont
effectivement issus de la méme collision. Cettdnieqe sera détaillée dans la suite de ce
chapitre.

Nous utilisons un spectrometre d’électrons a dowbidriple coincidence, dans une
géométrie coplanaire asymétrique ou les électrdffissds sont détectés dans un analyseur
multi-angle dans un domaine fixé d’'angles de diffud,, tandis que I'angle des électrons
éjectés varie dans le plan de collision, plan fopaé les vecteurs gquantités de mouvement
des électrons incident et diffusé et qui est petemaire au jet de gaz. Notre dispositif
expérimental actuel résulte d’'importantes modiitrzd apportées successivement a celui
initialement utilisé dans le groupe et décrit denthése de [Dupré, 1990]. En effet, jusqu’en
1995, le dispositif expérimental utilisé par le gpe (e,2e)/(e,3e) d’Orsay était constitué de
deux analyseurs sphériques pour chacun des élsadjentés et d’'un analyseur cylindrique
pour la détection de I'électron diffusé. Durantisase de doctorat, Brahim EI Matriji [El Marji,
1996], a développé deux nouveaux analyseurs nmdieaidentiques, pour chacun des
électrons éjectés. Ces analyseurs sont du typédabdrgermettant de former une image des

électrons issus du volume de collision pour unegealonnée en préservant la distribution
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angulaire de ces électrons. En 2005, Fabrice @aj@iatoire, 2006] durant son travail de
doctorat a remplacé I'analyseur cylindrique pouedter I'électron diffusé a angle fixe par un
nouvel analyseur toroidal pour la détection muitia de I'électron diffusé.

Dans ce chapitre, nous allons décrire brievemestdi&érentes composantes du
dispositif expérimental actuel, le systéme d’adtjois ainsi que la technique de coincidence,
une description plus détaillée ayant été donnéeédemment dans la thése de F. Catoire
[Catoire, 2006].

2.2  Description du dispositif expérimental

La figure 2.1 représente une vue générale du diffpespérimental, constitué d’un
canon a électrons (non représenté sur la figuhel, double analyseur toroidal (désignés par
Tore b et Tore c) pour les électrons éjectés atalwvel analyseur toroidal (Tore a) pour les
électrons diffusés.

La technique des faisceaux croisés constitue l|& luks la mesure des sections
efficaces différentielles : la collision a lieu damne région appelée volume de collision, ou le
faisceau d'électrons incidents intercepte a anghit ¢ jet de gaz. Dans nos expériences,
nous considérons, au moins en premiere approximate volume comme un centre

ponctuel. Sa dimension effective est de I'ordrd fed 2 mm

2.2.1 Enceinte a vide

L’enceinte a vide est formée d’un cylindre d’alumim de 120 cm de diamétre et de 100
cm de haut. Deux couronnes dentées concentriquegpeéndantes, montées sur des
roulements a billes reposent sur la base de l'eteela premiere supporte le canon a
électrons et la deuxiéme le double analyseur tafgidrmettant ainsi leur rotation autour de
I'axe vertical de I'enceinte (et du jet de gaz).tbee a repose sur la base de I'enceinte, et est
muni de réglages propres en azimut et en hauteur.

Dans I'enceinte est maintenu un vide de I'ordre~de10° Torr (~2 & 3x10 Torr en
présence du gaz) grace a deux pompes a diffusiuile’couplées a deux pompes primaires a
palettes.

A l'intérieur de I'enceinte, la trajectoire des @&lens et donc la distribution angulaire des
électrons éjectés peuvent étre faussées par Bexistde perturbations magnétiques. Ces
perturbations peuvent avoir deux origines. La péeenest le champ magnétique terrestre : il
est compensé par trois paires de bobines, placfesgonales deux a deux en configuration

Helmholtz.
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Volume de
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Figure 2.1 : Vue de I'entble du dispositif expérimental dans sa versidnedie.

La deuxieme correspond aux perturbations crééedgzamasses métalliques ou des courants
importants au voisinage de I'enceinte : elles sentlues négligeables grace au blindage de
'enceinte eny-métal, un alliage de nickel et de fer (77% nicke3% fer, plus cuivre et

molybdene) qui présente une tres haute perméatniéigétique.

2.2.2 Sources

Les partenaires des collisions étudiées parvienrant centre de collision par
I'intermédiaire de deux sources : le canon a é&estrqui génere le faisceau d’électrons

incident, d’une part, et la source de gaz a étudiautre part.
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a- Source de gaz

Le jet de gaz est produit par expansion a travernucapillaire (ou buse) métallique de
0.2 mm de diamétre interne et de 8 mm de longueeite buse est isolée électriguement du
reste de l'appareil ce qui permet de mesurer hisité du courant captée, mesure qui
détermine la position du faisceau par rapport duse. La position de la buse pourra étre
ajustée de l'extérieur pour coincider avec I'axeraation du roulement a billes supportant
I'analyseur. La buse est positionnée a environ 1 awndessus du faisceau d’électrons. Ce
choix a été fait pour maximiser au mieux la denditégaz dans la zone de collision tout en
minimisant le plus possible la diffusion du faiscgzar le métal de la buse. Ainsi réglé, le

volume de collision est estimé étre de I'ordre du’m

b- Source d’électrons

Le canon a électrons actuel a été concu par llhaouilau cours de son travail de thése
[Taouil, 2000]. Ce canon, schématisé sur la figoweroduit un faisceau d’électrons bien
focalisé pour une gamme d’énergie allant de ~ 40000 eV. Il est constitué de cing
parties :

- un filament en tungsténe, qui émet les électimanseffet Joule. Il est identique a
ceux utilisés en microscopie électronique, pli§@me d’épingle a cheveux sur laquelle est
déposée une trés fine pointe de ‘diametre’ 3/10 Beite pointe permet de mieux localiser
I'émission des électrons et ainsi d'obtenir unecgponctuelle. Le filament est porté a la
haute tension négative d’accélération des électrons

- une électrode, appelée Wehnelt, munie d'un déphe de 2 mm de diamétre et
portée a un potentiel plus négatif que celui danfiént. Le réglage de ce potentiel fait varier
le débit et la concentration des électrons émislgditament. En effet, le potentiel de cette
électrode permet d'optimiser la trajectoire desctédas émis par le filament et par
conséquent, minimise la dispersion angulaire dscésu. La forme conique et la taille du
diaphragme de I'électrode sont choisies de maaiééeuire autant que possible la dispersion
angulaire du faisceau d'électrons. Un fonctionnéroptimal est obtenu lorsque la pointe du

filament est disposée au ras du diaphragme (Fy@)e
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Figure 2.2 : Schéma du canon a électrons.

- une anode, notég,Lportée a la masse et qui sert a accélérer lesais.

- une lentille électrostatique, pour le réglagdaléocalisation du faisceau d'électrons.
Elle est formée de trois électrodes possédant umerture centrale de 3 mm de diameétre.
Deux électrodes (LetL3) de potentiel nul sont disposées symétriquemergagieet d'autre
d'une électrode @) portée a un potentiel négatif réglable.

- deux paires de plaques déflectrices (non reptéssnsur la figure), formées de
guatre électrodes planes et orthogonales deux>a @et ensemble sert a déplacer le faisceau
horizontalement et verticalement pour optimiser sentrage sur I'axe du jet de gaz. Ces
déplacements permettent aussi de mesurer la formtaidceau : typiquement, c’est une
gaussienne, dont la largeur a mi hauteur défindi@metre’ du faisceau, de I'ordre de 1 mm.

Les électrons projectiles qui n'ont pas subi ddbsgans sont recueillis dans une cage de
Faraday qu’on appelle ‘beam stop’ (BS) et qui adonble rdle : elle piege les électrons du
faisceau incident en minimisant leur rétrodiffusidans I'enceinte, d’'une part, et elle sert a
contrbler I'intensité du courant électronique iramitl d’autre part. Enfin, le BS permet aussi
de connaitre la position du faisceau par l'interiaiéel de la mesure du courant recueilli a
travers un petit diaphragme, situé dans le BS,léppm hole’ (PH), de 0.1 mm de diametre.
La mesure des courants des électrons collectédest®PH’ (Ipy) et sur le BS {s) est
indispensable pour le diagnostic du faisceau dacbambre de collision. En particulier, pour
gu'un faisceau soit le plus fin (de I'ordre du met)le plus paralléle possible (pour les

distributions angulaires), il faut maximiser le papt lpy/l1gs.
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2.3  Analyseurs toroidaux

L’'analyse et la détection en énergie des électdiffigsés sont assurées par le not
analyseur toroidal et celles des éjectés par Ibldanalyseur toroidal.

2.3.1 Double aalyseur toroidal

a- Description

Volume et plan N
de collision

Trajectoire des
électrons

Tore intérieur

Détecteurs
sensibles en

position (MCP) Tore extérieur

Figure 2.3: Schéma en coupe d’'un analyseur toroidal (exttait'article de Miron et al
1997).

Le schéma 2.3 montre un analyseur toroidal simplitdpar [Mironet al, 1997] et
couvrant la totalité 2 de I'angle polire autour de l'axe vertical OzZCet analyseur est
constitué de deux secteurs toriques portés a desntmds difféerents. Un champ électriq
regne alors entre ces deux électrodes. Ce chanfgisse passer que les érons issus du
centre de collision et qui ont une énergie biencifipéie, e\, dite énergie de passa
L’inconvénient d’un tel &nalyseL 21t est qu’il ne peutanalyser que des électrons ayant
méme énergie.

Pour remédier a ce probleme, I'équipe l'idée en 1995 [EI Marji, 1996] de scinder «
analyseur en deux parties identiques, suivantde pértical passant par I'axe de rotation
puis de faire tourner I'une de ces moitiés de 186fs le haul(figure 2.3. Deux analyseurs
indépendants (momés B et C) sont alors obtenus (a droite et algauwe la directiol
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incidente) avec I'avantage de la détection de ddestrons d’énergie différente puisque nous

pouvons paramétrer séparément chacun de ces analyse

détectenr B

>Pa.rtie torique du détecteur B

Injection du gaz

Partie torique du détecteur C <

détecteur C

Figure 2.4 : Schéma simplifié du double analyseag électrons éjectés lents.

Les deux analyseurs toroidaux sont disposés sabenconfiguration en S ou les
électrons sont défléchis soit vers le haut soisverbas par rapport au plan de collision.
Autrement dit, chaque analyseur sélectionne eneantllen énergie les électrons éjectés,
respectivement dans les deux demi-plans de cailisie part et d’autre de I'électron incident.
Entre le volume de collision et I'entrée de chagnalyseur toroidal, est intercalée une lentille
formée de quatre éléments; (LL,). Ce systéme optique est associé d’'une manientidgde
et symétrique par rapport a la direction du faisce&ident, a chacun des deux analyseurs
toroidaux. Dans nos expeériences, ce systéeme #séyiour accélérer ou decélérer (selon les
besoins de I'expérience) les électrons éjectésél@nents L-L3 sont portés a la masse pour
maintenir un champ électrique uniforme et nul autdu centre de collision, tandis que
'élément Ly, fente d’entrée dtore, est soumise a une tensiop positive ou négativeui
détermine I'énergie de passage des électrons @aradyiseur :

E,=E,. e\,
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Grace aux simulations sur Simfonet pour chaque énergie, les différentes tensibns
appliquer sur chaque tore, y compris la tensipnsént déterminées pour focaliser au mieux
le faisceau d’électrons. Ces valeurs de potentiat précisées et affinées lors de chaque

expérience.

b- Propriétés de focalisation

La figure 2.5 représente une coupe verticale d'dhéma simplifié de I'analyseur
toroidal, ce qui permet de définir les parametnéiscpaux. Nous nous limitons dans cette
partie a donner quelques formules de base pounaiyseur toroidal puisque I'étude détaillée
d’'un tel spectrométre est donnée dans [Leakesl, 1985] et reprise dans [El Marji, 1996],
[Catoire, 2006] et [Loweet al, 2007].

Fente d’entrée

Centre de \
collision \ 81I

o’ 0

Fente de sortie
Figure 2.5 : Coupe verticale de I'analyseur tordidai définit les paramétres principaux.

Si nous appliquons une différence de poteidl= V.-V, entre I'électrode intérieure

de rayon 1 et I'électrode extérieure de rayanle champ électrique s’exprimera par :

r,(a+r, sinw)
r,(a+r,sinw)

E (r,w)= —AV.a.{In{ }.b(a+bsinw)}

! Simion est un logiciel principalement utilisé pder calcul des champs électriques et les trajexoites
particules chargées se déplacant dans un champidgtle¢ une fois fixée la configuration géométrigdes
électrodes.
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r+r,
2

Pour des électrons non relativistes, de charged&pergie cinétique U égale a I'énergiepeV

avec b=

de passage dans lI'analyseur, nous avons la reksioante :

1mv2 =U =eV,
2 p
Et, comme la trajectoire des électrons corresponckecle central de rayon b, nous aurons :
m/Z U 2eV
eEb - =—_—_ = P
b b b

Nous obtenons I'équation :

V(r)=%(m+2b)ln{w}

r(2b+rm)

qui donne la polarisation des deux tores, intérgaur r=f (qu’'on appelle dans la suitq;J)
et extérieur pour rsqu’on appelle dans la suitgely).

Nous rappelons que les paramétres géométriquestaedouble tore actuel sont : a = 60
mm, b =75 mm,r= 60 mm ety = 90 mm. En pratique, les valeurs des potenti@isutces
Tint €t Tiext SONt ajustées en fonction de I'énergie analysém dfassurer une bonne

focalisation sur le détecteur.

c- Parametres de focalisation

La figure 2.5 montre que les analyseurs toroidaxtbdes rayons de courbure différents
dans le plan radial et axial. Le rapport entredgon cylindrique, a, et celui sphérique, b,

exprime cette difféerence de courbure. Le rappopt% caractérise les différents cas

d’analyseurs. En effet, on peut retrouver les dmas<limites bien connus :
(i) Si c tend vers I'infini, la possibilité impomée est lorsque :
* a tend vers linfini et b fini non nul: nous avoraors deux cylindres
concentriques infiniment longs suivant Z, c'estr@-dn analyseur cylindrique.
(ii) Si c tend vers zéro, ce qui peut étre rédhbssque :
e a=0etb fini non nul: alors O et O’ sont cordas et il reste deux sphéres
concentrigues, ce qui correspond a un analysed@risjie.

L’'analyseur toroidal est donc une généralisationagedeux cas limites.
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D’aprés une analyse détaillée faite par Toffolett@es collaborateurs [Toffoletéd al,
1985], le rapport c doit vérifier aussi la relatguivante :

sin(pa) =0 avec p= Jm
crir+2

ou « est I'angle du secteur torique, illustré sur laifgy2.5.

La valeur dew sera alors fixée une fois que les valeurs debasent déterminées. En effet, la
figure 2.6 montre le rapport ¢ = a/b en fonctioncde pour &« = 180° le rapport ¢ vaut O, ceci

correspond a I'analyseur sphérique ; paur= 127° le paramétre c tend vers l'infini, alors ¢
correspond a I'analyseur cylindrique.

n

- \
\‘.
-
SN142% e
1 T
B e e
o focalisation radiale
o . ™
2 fﬂCﬂllSa;!P'f angulaire " Analyseur spherique
- 3 )
c b p Analyseur 2 127 , 18
Nip
Bi-E
i
MUY
Ond-
g A T i T M :
un 100 120 140 160 100 200

Figure 2.6 : Variation du parametre de focalisaticatiale et axiale, ¢ en fonction de I'angle

Dans notre cas ou a = 60 mm et b = 75 mm, c pr@madleur 0,8 ce qui donne un angle de
secteur torique de 142°. Ces valeurs ont été fipées répondre a nos besoins tant du point
de vue de la focalisation qu’en dimension de I'gealir toroidal. Un tel spectrometre doit

avoir une bonne focalisation aussi bien suivaplde radial que suivant le plan axial.
d- Dispersion énergétique et angulaire

La résolution radiale correspond en fait a la nésmh en énergie. Un point important
concernant alors la géométrie torique, est qu’ujetobonctuel en entrée de cet analyseur
redonne une image ponctuelle en sortie. Déterndpeac cette grandeur revient en effet a

trouver la relation entre I'objet (volume de cabis) qui est situé a I'entrée de I'analyseur et
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son image se trouvant a la sortie. La dispersioréregrgie D d’un analyseur toroidal est
comprise entre 1 et 2. Elle est donnée par laioel§Vollnick, 1967] :
1-cos(pw
p = L=cospa)
p

avecp= ,/% pour un analyseur de type toroidal.

Tenant compte de nos parametres, la dispersiogé&iggre de notre analyseur prend alors la
valeur 1,28.

A son tour, la résolution axiale correspond a kohdtion angulaire. D’aprés le méme
principe que pour la résolution énergétique, laltdon angulaire est déterminée en trouvant
la relation entre la ‘taille’ du volume de collisi@t celle de I'image a la sortie de I'analyseur
[Smeeket al, 1982].

e- Résolution en énergie

bY

La résolution en énergie pour n'importe quel typé&ndlyseur a déviation
électrostatique est donnée par [Rdwl, 1990]:
OE &+

1 £2 + KO,Z
E Db

Dans cette expressior,, correspondent a l'ouverture de la fente d’entréeleecelle de

sortie de I'analyseur, K est une constante qui démke |la nature du tore (K = 0,6 pour notre

analyseur toroidally est le demi angle d’acceptance a I'entrée de Resalr, D représente la

dispersion en énergie (voir paragraphe précedebtest le rayon moyen défini dans la figure
+ . , . :

250 :%). La résolution relative dépend donc directementadvaleur de; , : pour une

AE .
ouverture de fente de lmmgzl%. Dans le cas de notre double analyseur toroidal,

'ouverture des fentes d’entrée et de sortie eateég 2 mm donc la résolution relative en

énergie vaut :

2B - 22w
E
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2.3.2 Détecteur sensible en position

Les informations sur la position et le temps dva® de chaque particule sont nécessaires
a notre étude. Elles sont fournies par un élématritipticateur du signal produit a chaque
impact d’électrons, appelé MCP (Multi-Channel Plateuplé a une information sur la
position de ces électrons produite par une anosistire. L'ensemble forme un détecteur

sensible en position.
a- Galettes a micro-canaux (MCP)

Une galette MCP est un assemblage de tubes ouxcaeadiamétre 12,5m chacun et
d’'une longueur de 0.48m (figure 2.7). Le nombre de ces canaux est camarire 10 et
10". La distance entre les canaux est dguib La paroi interne des ces canaux est faite d’'un
matériau a fort pouvoir d’émission secondaire. Ains électron incident produit plusieurs
électrons apres un choc sur cette paroi. Les tgoesconstituent le MCP étant inclinés
d’environ 8° par rapport a la normale, ces éledrpourront ensuite effectuer la méme

opération d’amplification tout au long de leur ®as€e du tube.

) zone active
isolant

4
i By

Figure 2.7 : Une galette MCP vue sous deux coupes.

Chacun de nos détecteurs est constitué par un blsggnde trois de ces galettes. Le gain de
chaque galette est de 2110* ce qui fait approximativement un gain de £pdur chaque
détecteur, compte tenu des phénomenes de satur@gtie gerbe d’électrons arrive enfin sur
'anode résistive, qui va permettre d’en mesurgrdsition en déterminant les coordonnées de

chaque impact.
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b- Anode résistive et signaux de position

L’anode résistive utilisée pour chacun de nos 3edaétrs est de type ‘Quantar
Technology’. C’est un élément purement résistiiodds en arc de cercle (figure 2.8). La
mesure de la position d'un impact électronique g telle anode se fait en mesurant les
charges @ @, Qc etQq sur les quatre coins de I'anode. En effet, la ghaecue en chacun

des coins est proportionnelle a la distance eatowin et le point d'impact.

Q. Y Qq
A D
B
Q X0 C Mt X

Figure 2.8 : Schéma simplifié d’'une anode résistive

Cette mesure nous permet de connaitre les coordsruagtésiennes de I'impact de chaque
électron. En effet, si Q est la charge totale ctdle, et Q@ Q,, Q. etQq sont les quatre charges
collectées respectivement & chaque coin de I'arledaglations qui permettent de définir le

point d'impact en coordonnées cartésiennes pew@snecrites sous la forme suivante :

wo_ Q*Q  _Q+Q,
Q+Q+Q+Q, Q

vo QtQ  _Q+Q
Q+Q,+Q.+Q,  Q

Une étude théorique détaillée du fonctionnement alesdes résistives est donnée dans
[Lamptonet al, 1974, 1979] et dans la thése de doctorat de 48algl995].

Les signaux de charge ainsi délivrés, appelés gigda position, sont traités par une chaine
électronique de détection : ces signaux sont dthlaomplifiés grace a des préamplificateurs,
pour qu’ils puissent étre pris en charge par deslubes électroniques standard. Les
impulsions obtenues sont ensuite acheminées veysdideriminateurs qui sélectionnent

seulement celles dont 'amplitude dépasse un certia@eau de tension. Les impulsions sont

alors prétes a étre dirigées vers le systeme disitiqn.
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c- Signal temps

Ce signal correspond a linstant d’arrivée desipalds issues du volume de collision
sur le détecteur. Il est directement mesuré stada arriére de la troisieme galette du systeme
de détection (figure 2.9). C’est un signal postibide, de durée a la base ~5ns. Etant flottant
a la haute tension d’alimentation des galettes kV)3 il est découplé de cette haute tension
par deux condensateurs de capacité 1 nF chacwurtrésistances (4, ket 51 ) placées
en parallele. Ce signal est alors transmis sousehi@ssion a I'extérieur de I'enceinte a vide.
Il est rendu négatif grace a un inverseur avarir@’@mplifié par un préamplificateur rapide

pour étre dirigé vers le systéme d’acquisition.
d- Montage du détecteur

Le systeme de détection associé a chaque analysmoidal est composeé
essentiellement de trois galettes a micro-canauntées en cascade de maniére a ce que le
chemin d’amplification soit en ‘zig-zag’, coupléasune anode résistive a deux dimensions
(figure 2.9). La face d’entrée de la premiére galest portée, grace a une couronne polarisée,
a un potentiel positif compris entre 50 et 250 Vh ajue les électrons incidents tombent
perpendiculairement sur la surface avec une éneigigtique optimale pour assurer une

bonne efficacité de détection.

Couronne
DcilyiSée 7x470kQ  Vers HT

Electron incident

v

i o 3x 875 kQ
3x 200 kQ

[ |

[ |

Bloc temps

I I vePe T lazi@ )
4x 4,7 nF

x 4 2x 1nF
680 Q
I D_ X T I D_ I D_ Signal 51Q

Q, Q. Qp Qq temps -

Ligne 50 Q Masse

Figure 2.9 : Schéma simplifié du montage du détecensible en position.

42



Une haute tension (M) est appliquée entre la face d’entrée de la prengelette et
'anode résistive. Elle est répartie sur les trgédettes grace a un pont diviseur. Elle peut
varier entre 2500 et 3200 V, suivant le vieillisggindes galettes. Un effet de détérioration du
gain di0 en partie a la pollution (huile, solvant,de la paroi des canaux, ou a un effet de
‘fatigue’ du matériau semi-conducteur qui se trachar une baisse de son coefficient
d’émission secondaire, pourra étre compense, damgertaine limite, par une augmentation
de la haute tension de polarisation.

Les gquatre signaux de charge ainsi que le sigmapdeissus de chacun des détecteurs
sensibles en position de notre spectrometre vordg &tis en forme par une chaine
électronique, puis corrélés par un systeme dit écde corrélation’, et enfin lus par un

ordinateur et stockés en mémoire.

2.3.3 Nouvel analyseur toroidal pour les électrordiffusés

L’analyse en énergie des électrons diffusés rapgdesissurée par un nouvel analyseur
toroidal (noté analyseur A). Dans ce paragraphes poésentons un bref apercu global des
caractéristiques de cet analyseur dont la miseoau p été faite en 2005 par Fabrice Catoire
lors de son travail de these. Une étude plus tEgadst donc donnée dans [Catoire, 2006]

ainsi que dans [Catoiet al, 2007].

Fente de sortie Lentilles de

sortie

Tore \ y Fente
intérieur 1 d’entrée
Tore
extérieur
Centre de
- .
. collision
Lentilles
d’entrée

Figure 2.10 : Schéma simplifié de I'analyseur tdadipour les électrons diffusés.

Il s’agit d’'un analyseur a géométrie toroidale cosgde quatre parties. Les lentilles d’entrée
et de sortie permettent de focaliser le faisceauétlectrons diffusés du volume de collision a
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'entrée et a la sortie de I'analyseur (vers leedtgur A). La partie torique est formée de deux
électrodes qui sélectionnent en énergie les élestfp; = 90 mm, & = 130 mm). L'angle
formé par ces électrodes est de 127°, (voir 2.arfiepa). L’ensemble, de 50cm de hauteur,
est monté sur un support ajustable de I'extériduison entrée, I'analyseur possede une
ouverture angulaire utile de 30°. Toutefois, esonides effets de bord dus aux perturbations
du champ électrique créé a la troncature de setr@des, I'acceptance angulaire utile de
I'analyseur est réduite a 20°.

Toutes les tensions appliquées aux différentesllEentde I'analyseur ainsi qu’aux deux

électrodes toroidales sont ajoutées a un potefitighnt correspondant a la tension de

décélération (Me9. L’énergie K de I'électron diffusé est donc donnée par :

E,.=E

a

eV

pass - dec

ou E est I'énergie de passage des électrons diffusé® des deux électrodes de

pass
'analyseur. Cette procédure nous permet de chaiagdement I'énergie Ed’'une valeur a
une autre puisque le changement de potentiel sedéaitelle sorte que la différence de
potentiel entre les électrodes intérieures et xigrs est conservée. Seule la valeur moyenne
du potentiel est modifiée (qui est représentatiwd’@ergie de passage). Ce qui n'est pas le
cas du double analyseur toroidal : un changemertédergie d’analyse fz nécessite un
changement de tous les potentiels.

a- Résolution énergétique

La résolution en énergie de ce tore est détermangartir du pic de diffusion élastique.
A cet effet, le canon a électrons est réglé poer @mergie de 500 eV, I'énergie d’analyse du
tore. Nous avons fixé aussi I'énergie de passafibaeV. La mesure du pic élastique consiste
a faire varier la tension de décélération autoursdevaleur nominale 295 V. La courbe
mesurée est une gaussienne centrée autour de/alette nominale et de largeur a mi-hauteur
~3,9 eV. La résolution énergétique du tore est a@tmne3,9 eV qui correspond bien a la valeur
calculée par I'application numérique déja vue dargartie (e) du paragraphe 2.3.1, calcul qui
ne tient compte que des parameétres géométriques.

Ce résultat est confirmé par une mesure du piasti§ue de simple ionisation (e,2e) sur
He ou Ar pour une énergie des électrons éject@08eV, ces électrons étant analyseés par le
double tore b/c (E= 730 eV et 721 eV respectivement pour He et AL'énergie des
électrons diffusés étant toujours fixée a 500 ekéakrgie de passage a 205 eV, on enregistre
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le spectre énergétique (e,2e) c'est-a-dire la tvamiale la fréquence de coincidence vraie en
fonction de I'énergie des électrons diffusés (oe, maniére équivalente, des électrons
incidents) en intégrant sur tout le domaine angellaccessible pour chacun de ces tores. La
courbe obtenue pour I'He est la suivante (commuménappelée spectre d’énergie de

liaison):

800 — T T T T T T
® Expérienc

7004 — - —fit Gaussien

600
500
400 +

300

Intensité relative

200 +

100+

0 f T T T T T T T T T T —
288 290 292 294 296 298 300

Potential de decélération, vV (Volt)
Figure 2.11 : Tracé du taux de coincidences vrar$onction de la tension de décélération

C’est une gaussienne de valeur centrale 294 V ktrdeur a mi-hauteulkE = ~5,6 eV qui est
le résultat de la convolution des réponses énepggdi des deux tores a et b/c, (nous
négligeons la dispersion en énergie du faisceadant, ~0,5 a 1 eV), soit :

AE? = AE,” +AE,,.°
Ceci est en accord avec notre estimatMi = AE,. = ~3,9eV. Notons cependant que cette
valeur mesuréAE = 5,6 eV n’est pas la résolution énergétiqueanaidence. Cette derniere
s’écrit, comme I'a montré [Lahmam-Bennani, 1985] :

AE2 =AE,”+AE,,. "

et vaut donc dans les conditions discutéeAkg};,=+ 1,4 eV.
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b- Résolution angulaire

La résolution angulaire du nouvel analyseur eserdéhée en placant a I'entrée de
'analyseur une plague percée de deux fentes agie|r6° et +6°. La largeur de chacune des
fentes (1 mm) correspond a une largeur angulaire’ dea résolution angulaire attendue sera
une distribution du type gaussienne résultant grauit de convolution entre la largeur de la
fente et la réponse propre de I'appareil (suppga@ssienne). En fait, cette derniere constitue
le point faible de la performance de notre analysmuisqu’elle dépend, d’'une part, de
'extension spatiale du volume de collision quist'g@as vraiment un centre ponctuel et,
d’autre part, de la contribution du gaz résiduelsdéenceinte. Un second point allant dans le
méme sens est le fait que les électrons analysémerénergie de 500 eV alors que I'énergie
de passage est de 200 eV. Cette décélération rentegjalement une dégradation de la

résolution angulaire.

Pour déterminer la résolution angulaire de cetyaeair, nous utilisons les deux fentes citées
ci-dessus, placées aux angles + 6° et nous analylesnsections efficaces doublement
différentielles mesurées sur le détecteur a, quprésentent sous forme de deux taches
correspondant chacune a une des fentes misegi@éebDe la détermination du barycentre de
chaque tache et de son fit par une gaussienneif€a2006] et en tenant compte de I'angle
d’ouverture de la fente (1°), nous déduisons lalud®n angulaire qui correspond a la largeur

a mi-hauteur de chaque gaussienne,/st~3°.
2.4  Principe des mesures en coincidence

Brievement, le principe d’'une mesure en coincideauesiste a déterminer, parmi tous
les électrons détectés, ceux qui proviennent de@me collision. Le premier tri s’effectue
grace a l'analyse en énergie et a la détection amitipn : en effet, apres avoir subi la
collision, les électrons arrivant sur un détectenir obligatoirement traversé un analyseur et
ont donc une énergie cinétique bien connue ainsilgwirection de leur trajectoire. Il reste
alors a distinguer les électrons corrélés entre €ast-a-dire issus d’'une méme collision. En
négligeant la durée de la collision, ces électmmtspour propriété commune d’étre partis au
méme instant du centre de collision, ce qui lesrdjse de tous les autres. Tous les électrons
atteignant les détecteurs possedent une énergiret une vitesse bien déterminée, ils
parcourent des trajets dont la longueur est aussstante, le temps (appelé temps de vol)
gu’ils prennent pour étre détectés a partir du nmdroe ils sont émis est donc lui aussi une

constante. Dans ces conditions, la difféerence dgpseséparant les instants respectifs de
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détection d’'un groupe d’électrons (deux dans le(egke) ou trois dans le cas (e,3e)) émis au
méme instant du centre de collision a une valexe. fNotre technique, décrite dans le

paragraphe suivant, va consister a mesurer cedrafiffes de temps lorsqu’un signal sera
détecté, information a partir de laquelle on pouaigterminer si ces électrons sont corrélés ou

non.

2.5 Systéme d’acquisition

Le systéme d’acquisition des données, con¢u databtgatoire principalement par
Michel Lecas puis Fabrice Catoire, a pour role laenen forme des signaux délivrés par les
trois détecteurs.

Concernant les signaux-temps, nous avons au tmaime décrit précédemment, deux (ou
trois) signaux temps issus des deux (ou trois)ctiédes sous forme d’impulsions négatives
trés rapides. Ces signaux sont de type NIM et dlargeur & mi-hauteur de I'ordre de 5 ns. A
sa sortie, chaque signal déclenche un convertissgmps-amplitude (TAC: Time to
Amplitude Converter). Le TAC permet alors de mesledemps séparant deux évenements
en délivrant en sortie une impulsion analogiquet damplitude est proportionnelle a I'écart
de temps séparant les deux signaux ‘Start’ et ‘Sappliqués sur ses entrées. Quant aux
signaux de charges, ils sont mis en forme par ha#ne constituée d’'un préamplificateur de
charge et d'un filtre passe-bande qui fournit pooacun une impulsion de duréequ8 dont
'amplitude est proportionnelle a la charge cokec(figure 2.12).

Par exemple, pour une expérience (e,3e) la cooglantre les trois électrons issus du
volume de collision (électron diffusé, rapide, et électrons éjectés, lents) se fait via deux
TAC, qui sont déclenchés simultanément par le méigieal temps provenant de I'un des
trois détecteurs (généralement celui du diffusédegp et arrétés si les deux autres électrons
sont présents, dans une fenétre de 200 ns. Atie sler ces TAC, une impulsion logique est
délivréee et envoyée a une porte ‘ET. C'est I'ingpah de sortie de cette porte qui
déclenchera tous les systémes de conversion A/B.démiers sont contrdlés aussi par un
séquenceur dont le rdle est d’indiquer au micronatéur d’acquisition que le traitement d’'un
événement par le ‘cube de corrélation’ est terreingue les résultats sont préts a étre lus par

I'ordinateur.
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Figure 2.12 : Systeme électronique d’acquisition de données.
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2.6 Technique de mesure

La méthode de coincidence décrite dans le paragraph constitue une des
techniques les plus sensibles qui permettent dedtles particules ayant participé a un type
de collision bien précis. Nous pouvons realiseristrtypes différents de mesures en
coincidences. Premierement, pour les expériencégpee(e,2e) de simple ionisation, ou les
deux électrons finaux sont détectés en coinciddfrcguite, pour la double ionisation de type
(e,3e) qui consiste a détecter en coincidencedesdlectrons existant dans I'état final. Enfin,
le troisieme type, intermédiaire, est dit (e,3-1eyorrespond en fait a une double ionisation
mais seulement deux des trois électrons de I'éiat $ont détectés en coincidence. Ce type
de mesure permet d’augmenter le taux de coincidense fait en un temps d’accumulation

nettement moins long que pour des expériencespae(éy3e).
a- Spectre de coincidence (e,2e)

Lors d’'une collision (e,2e) on détecte I'électraffu$é ‘rapide’ et celui éjecté ‘lent’
dans I'état final. Le signal produit par le premgart a déclencher le TAC. Si l'arrivée du
deuxieme pendant une certaine fenétre temporalaentici 200 ns, arréte le TAC on a alors
une coincidence. Celle-ci peut correspondre a dasxistincts :

1- un électron lent non-corrélé a I'électron rapaieete le TAC par hasard, aprés un
temps t qui peut varier aléatoirement entre 0 €128 Il s’agit ici d’'une fausse coincidence
ou coincidence accidentelle ou fortuite.

2- I'électron lent, corrélé au rapide, arréte le foujours au méme temps (Avec
une certaine dispersion statistique), donnantdieme coincidence vraie.

Si aucun électron lent n'arréte le TAC, celui-ciddivre aucun signal et est remis a zéro :
I'événement ne sera donc pas enregistré.

L’accumulation d’'un grand nombre d’évenements pahdae expérience (e,2e) permet de
construire un spectre de temps de simple ionisaéivalogue a celui représenté dans la figure
2.13. Il est composé de deux contributiorig, bruit (fausses coincidences) réparti
uniformément sur toute la largeur du spectrde giic de coincidenckcalisé en une certaine
région du spectre ou sont accumulées les vraiascidences. L'origine de l'axe (t=0)
correspond au déclenchement du TAC. L'axe vertiegkésente le nombre d’événements

enregistrés pour chaque différence de temps.
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»
»

Pic de coincidence

Nb de coups

200 ns

Différence de temps entre ‘start’ et ‘stop’ du TAC

Figure 2.13 : Spectre de double coincidence. En,tsuectre expérimental ; en bas, schéma simplifié.

Les indices t et f correspondent a ‘true’ et ‘falee anglais.

Une bonne qualité du spectre peut se traduireggardis caractéristiques suivantes : un grand
rapport coincidences vraies sur fortuites, commmérdésigné par signal sur bruit (S/B), un

pic de coincidence étroit et un bruit déterminécawee bonne statistique en utilisant le plus
grand nombre possible de canaux.

La précision statistique (ou incertitude relative %) sur le nombre de coincidences vraies
(Ny) enregistrées pendant la durée de I'expériencesbée a la déviation standar sur N

par [Lahmam-Bennarat al, 1985] :

2 2
(ij _ Ny +rNg
Nt Nt2

N; représente le nombre total de coincidences faussasdu picN, =N, +N,,, comptées

dans les N canaux de la zone extérieure au pjcedtl le nombre de coincidences totales
(vraies et fausses) dans le pic fojure 2.13 et N est le nombre total de coincidences vraies

comptées dans les n canaux de la zone du pic./@edest donné par :
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N, =N, —-rN; avec r:%

Mais comment influent concretement les parametxggramentaux sur la qualité du spectre
de coincidence ? En effet, I'expression de la d@rastandards du nombre de coincidences
ci-dessus peut étre réécrite de maniere a fairarafige ces parametres. Siet f, sont les
fréquences (ou taux) d’arrivée des électrons di§ust €jectés respectivement sur chacun des
détecteurs a et b, l& fréquence des coincidences vraiddntervalle de temps correspondant

a un canal de spectre et T le temps d’accumulaésnévénements durant I'expérience, on a :

N, =Tf, et N, =Tf f,Nr
D'ou :
2 1 N ¢ 1 nr f f
[EJ = rHr)— =t (L) 2D
Ni N, NE  Tf T
Or, les fréquences, ffy, et £ sont proportionnelles au courant i d’électrondalsceau incident

(plus exactement au produit ixau ny est la densité du gaz cible. Dans la suite, igié&sce

produit). Nous pouvons donc les mettre sous ladéorm

fo=K,i, f,=K,i et f =K,

ou K, Kp et K; sont les facteurs de proportionnalité gdifet  respectivement.

2
o , . )
[N_J pourra alors s’exprimer comme suit :
t

2
) e
D’aprés cette relation, les seuls parametres qpeut ajuster expérimentalement sont le
temps d’accumulation T et le ‘courant’ i. De mari@vidente, en augmentant I'intensité du
courant on pourra obtenir la méme précision sigtisto en un temps plus court (ou, a temps
égal, améliorerw), mais alors il ne faut pas oublier qu'une augragom de i degrade le
rapport S/B puisqu’il est proportionnel a 1/i :

Ne_ Ki _ K 1

N, TN#K,K,i® TNKK, i

En pratique, il y a donc un compromis a faire poloisir un courant élevé qui améliore

o sans trop degrader le rapport S/B (en général >S/B).
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b- Spectre de coincidence (e,3e)

Lors d’'une collision (e,3e) on détecte, en coinoode I'électron diffusé ‘rapide’ (noté

e, et les deux électrons éjectés ‘lents’ (notést @) dans I'état final.

Figure 2.14 (a) : visualisation 3-D d’un spectre tiiple coincidence mesuré.

A

200 ns

Tab

0 Tac 206[\5

Figure 2.14 (b) : projection 2-D schématique du ctpe de temps de triple coincidence
montrant les différentes zones des murs des ceimués doubles, le pic de triple coincidence enenfi
le bruit de fond uniforme.

Zone 1 : pic de triples coincidences (n canaux)
Zone 4 et 7 : mur b \canaux)

Zone 2 et 5 : mur ¢ (\banaux)

Zone 3 et 6 : mur a (\canaux)

Zone 8 a 13 : bruit de fond (Manaux)
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Fondamentalement, I'acquisition du type (e,3e) Euiméme principe que (e,2e), il suffit de
détecter trois particules en coincidence au liedelex. La figure 2.14 représente un spectre
de triple coincidence sous deux formes différeribesix TAC sont utilisés pour mesurer les
temps qui séparent les événements a de b et anidés, respectivementylet T,.. L'axe Z
représente le nombre d’événements enregistrés ghaque difference de temps. Le pic au
centre correspond a la triple coincidence sigreaioluble ionisation. Celle-ci est superposée
a un fond constitué par quatre contributions défifiées. Trois de ces contributions sont des
semi-bruits puisqu’elles sont dues a la corrélaticme de deux électrons, le troisieme étant
aléatoire, ce qui correspond a la création de tnoiss’ a, b et ¢ désignant la corrélation bc,
ac et ab, respectivement. Chacun de ces murs ssit @u signal de double ionisation, qui
mesure la section efficace (e,(3-1)e), mais avex faible efficacité puisqu’elle impose de
trouver simultanément un troisieme électron adiigur de I'intervalle de temps de 200 ns
correspondant a la fenétre de temps des TAC. Larigoee contribution est totalement
accidentelle ou les électrong g, et @ ne sont pas corrélés. De la méme maniére quelelans
cas (e,2e), il suffit de soustraire dans le piccdéncidence, les différentes contributions
fortuites pour obtenir le signal vrai de doubleisaion.
La qualité du spectre se traduit par la précistatissique ou incertitude relatives/N+, sur la
valeur du nombre de coincidences vraigsablcumulé au bout d’'un temps d’accumulation T
donné. Une étude détaillée sur ce sujet a été dopae [Dupréet al 1991]. Nous nous
restreindrons ici aux grandes lignes.
Soit Ny le nombre des coincidences triples vraies enrégistdans le pic durant le temps
d’accumulation (T). La généralisation du raisonnemtnu dans le cas (e,2e) permet
d’exprimer N- comme suit :

Ny

n n
N, =N, - > — (NK-—KN!)-— N
T TA K:;‘b]CNK A N A N A

N;, est le nombre total d’événements comptés dane lEmaux de la zone du pic (figure
2.14.b), comprenant de vraies et fausses tripléscitiences, N5 est le nombre de
coincidences accidentelles enregistrées danbllesanaux des muis (K=a, b ou c), etN}
est le nombre total d’évenement accidentels ertrégislansN, canaux du bruit de fond. Le

second terme de I'équation représente la sommdrdisscontributions au pic central des
coincidences accidentelles, chacune est calculéemeoétant la différence entre I'intensité

totale du mur correspondant et le bruit de fondaunie.
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En définissantr, et r, comme étant les rapports respectﬁ— et N l'incertitude
K u

statistique relative en fonction de, est alors la somme quadratique de chacune des ces
contributions [Duprét al, 1991] d'ou :
1/2
or _ 1 N K u
—T=|1+—x > r @+ )Nx —2r, @-1,)N,
N, N k=

En introduisant les parameétres expérimentaux, deéiae maniére que pour le cas (e,2e), les
différentes contributions s’écrivent en fonction gedu temps T d’accumulation, et des
sections efficaces correspondantes, soit :

N; =T.K;i , Ny =TK,i® et Nx =TK,i* +TK}i®
puisque le taux d’événement vrais de triple coiewa® est proportionnel a lintensité du
‘courant’ i, celui des coincidences semi accidéesegst proportionnel & et enfin le taux
d’événements accidentels est proportionnél ki encore, nous désignons par i le produit de
la densité de gaz par l'intensité du faisceau diébas incidents et les K sont des facteurs
regroupant les sections efficaces. Par exenpleeprésente le produit des sections efficaces

d’c

doublement différentiellesr, :ﬁ(Ek’ek) d’émission d’électrons correspondant a chacun

des trois détecteurs, s#if =o,.0,.0..cte, ou cette dernieére constante dépend de grandeurs

expérimentales liées aux résolutions énergétiquasgulaires ou a l'efficacité de détection.

L’incertitude relative statistique peut maintenétre écrite en définitive comme suit :

K. K, .
oT = i )+ @2+ o) |
KT| i Kt j=a,b,c KT
\ ) N s J - ~ ~/
T1 T2 3

La figure 2.15 illustre la variation de l'incertita relative statistique en fonction de l'intensité
du courant i.
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Figure 2.15 : Variation de la précision statistigae fonction de I'intensité du courant incident.

Elle représente chaque terme de I'expression pedtédT1, T2 et T3) ainsi que leur somme
qui prévoit un minimum fixand priori la valeur optimale du courant.

Rappelons que dans le cas (e,2e), la précisiastgjae est une fonction monotone (T1 + T2
de la figure 2.15) qui diminue en fonction de igat s’approche d’'une valeur constante (T2)
pour les valeurs de i infiniment grandes. Par cguegt, une augmentation de i au-dela du
choix optimal entraine une dégradation du rappaghas sur bruit (voir 2.6.a) sans
amelioration sensible de la statistique. Au cordtadans le cas (e,3e), I'incertitude statistique
relative dépend en plus d’'un facteur proportiorng(terme T3 de I'équation précédente) qui
conduit & une valeur spécifique unicaie courant qui minimise l'incertitude relative pales

conditions expérimentales données : conséqueneeteide la présence du bruit de fond
uniforme dQ aux trois électrons non corrélés. hwent donc, avant chaque expérience, de

contrbler tous les parameétres expérimentaux poramaocher au mieux de cette valeur de i.
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Chapitre 3

Mesures (e,2e) sur les cibles bi-électroniques He e
H, : effets d'interférences dans H

3.1 Introduction

L’ionisation de la molécule d’hydrogéne par impdetparticules chargées a connu un
regain d’intérét particulier durant ces dernieresées ([Misraet al, 2004], [Milne-Brownlie
et al, 2006]). Les effets d’interféerence dus a lionisatides molécules par impact de
particules chargées ont été prédits pour la prenigs par Cohen et Fano en 1966 [CobEen
al, 1966]. lls ont indiqué que les phénomenes dfiéitence ou de diffraction devraient se
produire lorsque les électrons sont libérés d’'ur@éoule poly-atomique. Cohen et Fano
utilisent le point de vue de Huygens pour expligiesr structures observées par Samson et
Cairns en 1965 [Cairnst al, 1965] dans leur mesure de sections efficacehd®ponisation
de petites molécules comme &t G.

Basé sur I'approche de Huygens, la superpositiotiéd@ission des photo-électrons
par deux sources atomiques produit des effetsalférence qui dépendent du rapport de la
distance inter atomique a la longueur d’onde destr&ns émis. lls ont utilisé lion£1a un
électron pour montrer que les effets d’'interféreroat présents en ionisant une molécule
diatomique par impact de particules chargées etqaeffets dépendent aussi de la direction
et de I'énergie de I'électron ionisé.

Plus récemment, la présence de structures osoilataans les sections efficaces
mesurées par impact d’ions Hsur des cibles diatomiques a été interprétée coétams dues
a des interférences de type fentes d’Young [Frénevrdl 2005]. Les interférences sont
produites par I'émission cohérente d’électrons rdirpdes deux sources (les deux fentes), que
sont les deux noyaux atomiques dans la cible miaigeuCes effets d'interférence, résultant

de la superposition des amplitudes d’ionisationpetiélent a la fois de la distance
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internucléaire (la largeur des fentes) et de lglaur d'onde de I'électron éjecté de la cible
moléculaire [Stiaet al, 2003].

En 1999, Walter et Briggs [Waltet al, 1999] ont calculé les sections efficaces de la
double photoionisation de la molécule. HEn travaillant dans I'espace des moments, ils ont
pu analyser théoriquement les effets d’interféremeeexplorant leur origine. Bien que ces
effets soient plus grands lorsqu’on considére wuientation fixe de la molécule, Walter et
Briggs ont démontré qu’ils restaient observablesnm@prés avoir moyenné sur toutes les
orientations moléculaires, pourvu que les énerggssélectrons sortants soient judicieusement
choisies. lls ont aussi prouvé I'existence d’oatitins dans les sections efficaces en fonction
de I'énergie de I'électron éjecté. La structureilztoire observée dans leur résultat et
attribuée aux effets d'interférence, doit étre vumur la simple ionisation par impact
électronique (e,2e) puisque les deux processusijz@t le méme état final.

En 2001, Stolterfohet al [Stolterfoht et al, 2001] ont mesuré la section efficace
double différentielle (SEDD) absolue due a l'iotisa de H par impact d’ions K¥** a 60
MeV/u pour un spectre d’énergie des électrons éaitést de 2 eV a 300 eV et pour des
angles d’émission de 20°, 30°, 150°, et 160°. Bngarant les résultats expérimentaux de H
auxsections efficaces calculées sur un atome d’hydmges auteurs ont observé la présence
de structures attribuées aux effets d’interféret@es le spectre des électrons éjectés de la
molécule H.

En 2004, Misreet al [Misra et al, 2004] ont montré que les effets d’interférencet so
présents non seulement aux grandes énergies msss aawes énergies relativement plus
basses. lls ont mesuré les sections efficaces elmeait différentielles SEDD des électrons
éjectés de la molécule dsHen utilisant tout d’abord un faisceau d’'ion$' @ 6 MeV/u pour
les angles d’émissions des électrons de 45°, T5° &t 150° puis un faisceau d’'ion& @

1.5 MeV/u pour les angles 45° et 60° et enfin tackau de & & 1 MeV/u pour les angles
45° et 60°. Les résultats de Misgaal montrent aussi que la fréquence des oscillatiors du
aux effets d’interférence est plus importante atangds angles (angle de recul) d’éjection des
électrons.

Cette derniere observation de Migtaal est validée par les résultats de Stolterttht
al [Stolterfoht et al, 2004] qui trouvent que les structures oscillardass la mesure des
sections efficaces des électrons éjectés de lacmelét en la bombardant avec un faisceau
de Kr*®*" & une énergie de 68 MeV/u sont deux fois plusdgamux grands angles.
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Ces différents auteurs ont donc montré la présdaesesffets d’interférence dans leurs
mesures des sections efficaces doublement diffélestdes électrons éjectés de la molécule
H, lorsqu’elle est ionisée par un faisceau d’'iongdsulLa question qui se pose alors est : si
ces effets d’interférence sont observés par imghamts lourds, sont ils aussi présents dans le
cas de collisions par impact électronique ?

En 2005, Kamalowet al [Kamalouet al 2005] ont mesuré la SEDD des électrons
éjectés de la molécule de deuterium en lionisaat impact électronique, a une énergie
incidente de 2,4 keV, les énergies des électratwtéy variant de 2 eV a 2000 eV et les angles
d’émission de 30°, 70° et 110°. Les résultats erp@mtaux montrent des structures
oscillatoires qui varient en fonction de I'énergies électrons éjectés. Ces résultats sont en
accord avec les calculs théoriques attribuant trastares aux effets d’interférence.

Les travaux théoriques de St al [Stia et al 2003] ont montré que les effets
d’interférences doivent également étre observéss das sections efficaces triplement
différentielles (SETD) d’ionisation de la molécute par impact électronique. Ces calculs
prennent en compte une gamme d’orientations difféeed’une molécule Hce qui a permis
de montrer que les effets d’interférence restesenlables apres avoir moyenné sur toutes les
possibilités d’orientation de la molécule.

Les premiéres mesures (e,2e) sur la molécule thies dans le but d’observer les
effets d'interférence ont été publiées par Murnay2@05 [Murray, 2005]. Dans une géométrie
coplanaire asymétrique, Murray al utilisent un faisceau d’électrons incidents de,2@Y et
des électrons diffusés de 80 eV détectés a un aleglkb°. Leurs mesures n'ont pas mis en
évidence l'existence des effets d'interférence dassSETD de bl a ces ‘basses’ énergies
incidentes.

En 2006, Milne-Brownlieet al [Milne-Brownlie et al, 2006] ont observé les effets
d’interférence de type fentes d’Young dans leunséernces (e,2e) sur la molécule. Hes
électrons incidents avaient une énergie de 250les\V/énergies des électrons éjectés variant
entre 10 eV, 20 eV, 50 eV et 100 eV et I'angle d&=ion étant fixe a 15°. L'étude du rapport
de I'intensité pic recul sur pic binaire, montramie diminution en fonction de I'energie, a été
reliée a la présence des effets d’'interférenciestgue prédites par [Ste al, 2003].

Dans ce chapitre, nous exposerons les mesureg (E28onisation de la molécule
H,, dans trois conditions énergétiques différentesjicieusement choisies pour faire
apparaitre, pour la premiere fois dans la mémeeéfeiRe), le caractere destructif ou
constructif des interférences observées. Nos messoat par ailleurs comparées a deux

modeles moléculaires théoriques. La procédure empétale est validée par des mesures
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similaires effectuées sur I'atome He dans les méooeslitions énergétiques, elles-mémes
confrontées aux résultats du modéle CCC [Rxiagl, 2002].

Pour mettre en évidence les effets d'interféreramesda molécule } a chacune des énergies
considérées, le rapport entre les sections effcagaement différentielles dejHt celles de
Heest présenté et comparé avec le ‘facteur d’'intenigg’ déduit du travail théorique de Stia
et al[Stiaet al, 2003].

3.2 Facteur d'interférence

Dans le modeéle théorique de Stiaal [Stiaet al 2003], la SETD de la molécule;H
moyennée sur toutes les orientations de I'axe rotdée, est exprimée comme étant le

double de celle de I'atome H multipliée par un éactd’interférence :
Oe2dH2) = 2 * Oe2dH) * |

| =1+ —S";(gp) (1)

oU ge2dH,) représente la section efficace triplement difiéedle de la molécule § g.odH)

avec

celle de I'atome HI le facteur d'interférencej le moment de recul de l'ion résiduel @ta
distance internucléaire (d’équilibre) dans la moléd+,, p= 1,4 u.a. [Herzberg, 1950].
En d'autres termes, le rapport RodH2) / deodH) devrait présenter le méme comportement
oscillatoire que le facteur d’interférenkce

Pour décrire les effets d’interférence prédits deEnsimple ionisation d’'une cible
moléculaire diatomique orientée, la matrice T séié dans le raisonnement théorique du
chapitre 1 (81.5.c), est modifiée tel que (2) :

—\|2 N .2

Toa(P) D211+ cos@.)]Ton () 2)
Le facteur 2 est dO au fait que I'électron esttéjetun degleuxatomes agissants comme des
particules indépendantes. Le terme entre croclegiesente I'interférence produite par les

deux centres. La distance internucléaire de la outdéd’H,, o, est supposée invariante durant
le processus de collision. La fonctidyf, représente la matrice de transition de I'atoméecib

correspondant. La section efficace triplement difféelle finale correspondant a une
géométrie coplanaire est obtenue en moyennant auest les orientations moléculaires

possibles. Elle est donnée par la relation :
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5 .
o e, T e
ou o est la section efficace de I'atome monocentréespondant. Le terme entre crochets
représente l'interférence due a I'émission cohérénpartir desleuxcentres de la molécule.
Le facteur2 tient compte de la diffusion par les deux noyaux.
Le facteur d’'interférence | se comporte donc conume fonction sinus dépendante de I'angle
B, entre la direction du moment de transfert et €&ten éjecté (voir figure 1.1)a figure 3.1
représente ce facteur d’interférence en fonctionl'aegle de I'électron éjecté dans les
conditions expérimentales utilisées dans ce clegptrsavoir E= 37 eV, 74 eV et 205 eV.
Les 3 courbes sont arbitrairement normaliséesnétd'dans la région du pic binaire (c.a.d.
aux alentours débx ~ 60°, cf Table 3.1). Elles montrent que le factéuypossede un
comportement oscillatoire et qu’il change consibkraent entre la région du binaire et celle
du recul. Aux énergies 37 et 74 eV, le facteur tdliférence 1, qui intervient comme un

facteur multiplicatif dec?, va avoir pour effet d’augmenter l'intensité dbédbinaire

Facteur d'interference, |

b+ 77
0 60 120 180 240 300 360

Angle de I'électron éjecté, 6_(deg)

Figure 3.1: Facteur d'interférence | tracé en fdoatde I'angle de I'électron éjecté aux énergies de
électrons éjectésy= 37 eV (tiret en vert), = 74 eV (tiret-point en rouge) et E 205 eV (continu
en noir). Les 3 courbes sont arbitrairement norisédis a I'unité dans la région du pic binaire, vers
50-60°.

61



(autour de ~ 60°), ou inversement de diminuer dnsité du recul (autour de ~ 240°)
relativement a celle du binaire. Par contre, adigie 205 eV, le facteur | produit une
augmentation relative de I'intensité de recul (oe diminution de celle binaire).

Cependant, comme le maximum du facteur dinteriggenlans la région du binaire
correspond approximativement a la direction du munue transfert, I'effet du facteur
d’interférence dans cette région est tres diffidildétecter, sauf si les résultats expérimentaux
sont sur une échelle absolue. Nos mesures de rseetificaces présentées dans I'ensemble de
ce manuscrit sont sur une échelle relative. L'iefice du facteur d’'interférence ne pourra
donc pas étre vérifiée directement en faisant umgle analyse de la seule région du pic
binaire, ou celle du recul. Un rapport entre ldensités dans les deux régions doit étre fait.
Tenant compte de la normalisation utilisée darfglae 3.1, l'interférence va se traduire par
une ‘destruction’ du lobe de recul par rapport aaipe pour les deux énergies 37 eV et 74
eV, ou au contraire par son augmentation par ra@pobinaire dans le cas de 205 eV. Nous

verrons cette partie en détail dans le paragraphars.

3.3 Conditions expérimentales

Les expériences discutées dans ce chapitre ondadigées en utilisant la technique de
détection en coincidence détaillée dans le chagtredans une géométrie coplanaire
asymetrique. Pour s’affranchir de la résolutionudaige relativement modestAd, ~ +1,5°,
voir chapitre 2) de l'analyseur a (qui sélectiome® électrons ‘rapides’ diffusés), résolution
qui pourrait affecter les mesures de SETD en ‘ntylas effets qu'on cherche a observer,
nous avons placé a l'entrée de cet analyseur wcpu@lmétallique munie de deux fentes
situées a +6° et d’ouverture angulaire + 0.25°ggepermet une bonne définition de I'angle
de diffusionB,. La convention de signe utilisée pour les anglesscte chapitre considere les
angles positifs dans la direction des aiguillesnd’umontre, I'angle zéro étant défini par la
direction du faisceau incident. Les électrons émddésignés par l'indice b) sont détectés
suivant les gammes angulaires comprises étre 20°-160° et 200°-340°. Ces domaines
sont divisés, lors de I'exploitation des donnéessecteurs de largeur 5°, soit une résolution
angulaireA8, ~ £2,5°. Les mesures de la section efficace sbetteées sur la molécule;tét
sur son homologue a centre unigue, I'atome Heixamf I'énergie des électrons diffusés a E
=500 eV et celle des électrons éjectés a B7 eV, 74 eV et 205 eV. En raison du faible taux
de coincidence, en particulier a I'énergie 205 &/ spectrometre a été réglé pour une

résolution énergétique en coincidence réduite/dai, = +1.4 eV.
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En tenant compte du potentiel d’ionisation IP denlalécule d’hydrogene et de
l'atome d’hélium (15,5 eV et 24,6 eV respectivememous avons ajusté I'énergie du
faisceau d’électrons incidentg &n utilisant I'équation de conservation d’éneifgie- E, + &,

+ IP, pour chaque énergie des électrons éjectéstahleau 3.1 résume les conditions

cinématiques ainsi que la valdgret la directiorBx du moment de transfekt dans chacune
des mesures.

Cible B (eV) E.(eV) B (eV) K (u.a) Ok (°)
H, 552,5 500 37 0.72 61.54
He 561,6 500 37 0.75 58.05
H, 589,5 500 74 0.84 48.86
He 598.6 500 74 0.87 46.39
H, 720,5 500 205 1.40 26.91
He 729.6 500 205 1.44 26.10

Table 3.1 : conditions cinématiques, valeurs etclions du moment de transfert pour chacune des
mesures de la section efficace (e,2e) detHHe.

3.4 Résultats et discussions

Dans ce paragraphe, les résultats sont divisésex parties. Dans la premiére, les
mesures des distributions angulaires des SETD detH& dans les conditions discutées
précédemment sont présentées et comparées ave@selats de modeles théoriques
représentant I'état de l'art dans le domaine. Dardeuxieme partie, le rapport entre les
sections efficaces de I'ionisation de &t He est présenté et discuté. Il est comparactaur
d’interférence | (fig. 3.1) prévu par Stet al [Stia et al, 2003] pour chaque énergie des
électrons éjectés. Le bon accord obtenu permeterpmeter les observations en termes
d’effets d’'interférence dus aux deux centres mad&es.

3.4.1 Distributions angulaires des sections efficas

Les parties (a) des figures 3.2, 3.3 et 3.4 reptéaéla SETD de l'ionisation de He en
fonction de I'angle de I'électron éjecté pour lesig énergies 37 eV, 74 eV et 205 eV,
respectivement. Les parties (b) des mémes figepesentent le résultat analogue pour la
molécule H. Les données expérimentales sont comparées :

—  pour He, au modele CCC développé par Briagl en Australie [Brayet al, 2002]
—  pour H, d’'une part, au modele FBA-TCC développé par Jaaeet ses collaborateurs

a Metz en France [Chuluunbaatetr al, 2004], et d’autre part, au modéle M3DW-
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OAMO développé par Madison et ses collaboratelRsléa aux Etats-Unis [Gaet al,
2005].
Le modele CCC est parmi les modeles qui décriventnieux le processus de la simple
ionisation de 'atome He a des énergies incideptegsées ou moyennes. Les deux autres
modeles constituent I'état de l'art des modeles aparivent l'ionisation moléculaire. Ces
trois approches théoriques ont été déja discutdes lé chapitre 1.
Chacune des distributions angulaires illustréess das figures 3.2, 3.3 et 3.4 présente les
caractéristiques types d’une distribution de secéfficace triplement différentielle. En effet,
nous avons déja mentionné dans le chapitre 1 quewtae géométrie asymetrique et dans des
conditions cinématiques intermédiaires, lionisati@’une orbitale s résulte en une

distribution angulaire de section efficace formé&edobe binaire (centré autour du transfert

K) et d’un lobe de recul (centré autour &.-Par ailleurs, le maximum du lobe binaire de H
est positionné pratiquement au méme angle éjeaéeui de He. Ceci valide la prédiction
de Walter et Briggs [Walteet al 1999] qui suppose que la distribution angulaivend

molécule est trés similaire a celle de son homaagatome unique.

Tout d’abord, commentons les sections efficacesielgorésentées dans la partie (a)
des figures 3.2, 3.3 et 3.4, comparées aux résuttat modéle CCC. Nous trouvons un
excellent accord entre expérience et théorie anig #nergies considérées, aussi bien en ce
qui concerne la forme des distributions que la tposidu lobe binaire. Les quelques
différences observées dans la région du recul pmitablement d’origine statistique, dues
aux faibles taux de comptage dans ces régionss Editetent la difficulté de réaliser des
mesures d’ionisation caractérisées par de faildesomns efficaces : ce n’est pas sans raison
gue les mesures présentées ici n'ont jamais éles@éa auparavant. Une autre origine
possible de ces différences pourrait étre liée a diffusion parasite sur les surfaces
métalliques au voisinage du trajet du faisceau,sgumanifeste essentiellement aux grands
angles, vers 300°. D’autre part, les résultats dadate CCC, tout comme nos données
expérimentales présentent un décalage de ~10°ap@ont a la direction du moment de
transfert Qx). A I'énergie éjectée de 205 eV, le décalage emp@rtal est un peu plus
prononceé que celui de CCC. Ces observations sonpaiibles avec les conclusions connues
de l'ionisation de He [Ehrharét al 1986] et [Lahmam-Bennani, 1991] : le shift dudob
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TDCS (0107 unité atomique)

Angle de I'¢lectron éjecté, 8, (deg)

Figure 3.2: SETD de He (graphe a) et fhraphe b) pour les mémes parametres expérimentaux
suivants : E=500 eV, 5= 37 eV etd, = -6°. Les valeurs respectives du transfert saqt=0.75 u.a.

et 0.72 u.a. Dans le cas d’'He, la courbe en rougeespond au modéle CCC (échelle absolue). Dans
le cas d’'H la courbe en trait fin vert correspond au modeRA-TCC (échelle absolue) et celle en
trait gras noir au modéle M3DW-OAMO (multiplié gan).
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Figure 3.3: SETD de He (graphe a) et fhraphe b) pour les mémes parametres expérimentaux
suivants : E=500 eV, =74 eV etd, = -6°. Les valeurs respectives du transfert safgt=0.87 u.a.

et 0.84u.a. Dans le cas d'He, la courbe en rouge corresppan modele CCC (échelle absolue). Dans
le cas d’'H la courbe en trait fin vert correspond au modeRAFTCC (échelle absolue) et celle en
trait gras noir au modele M3DW-OAMO (multiplié @ag8).
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Figure 3.4: SETD de He (graphe a) et kgraphe b) pour les mémes paramétres expérimentaux
suivants : E =500 eV, = 205 eV etd, = -6°. Les valeurs respectives du transfert soiit=1.44

u.a. et 1.4 u.a. Dans le cas d’'He, la courbe ergmuaorrespond au modele CCC (échelle absolue).
Dans le cas d’'Hla courbe en trait fin vert correspond au modéRA-TCC (échelle absolue) et celle
en trait gras noir au modéle M3DW-OAMO (multipligr®,7).
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binaire par rapport a la direction deest prévu lorsque la premiére approximation denBor
devient insuffisante. Ceci semble étre le cas aui, des effets non Born-1 (diffusion

multiples,...) sont certainement présents, et smhis dans le modéle CCC.

Ce bon accord expérience-théorie obtenu sur I'hélivalide aussi notre procédure
expérimentale et nous pousse a l'appliquer avediaomwe a l'autre cible étudiée ici, la

molécule d’hydrogene, exactement dans les mémaditimors expérimentales utilisées pour
He.

Dans le cas de la molécule d’hydrogene, les sectieificaces mesurées sont
présentées dans la partie (b) des figures 3.2,e8.3.4, comparées aux deux modéles
théoriques FBA-TCC et M3DW-OAMO.

Pour les lobes binaires, aux énergies éjectéed ad/3Ft 74 eV, la prédiction de FBA-TCC
semble en meilleur accord avec I'expérience quée ad M3DW-OAMO, tandis que ce
dernier modele semble mieux décrire le lobe binaire05 eV. En particulier, le modéle
M3DW-OAMO présente a 205 eV un épaulement dan®dgon des petits angles du lobe
binaire (vers 40°-figure 3.4 (b)), épaulement qgmble étre aussi présent dans nos mesures
expérimentales mais la statistique de ces donrégemmet pas de confirmer définitivement
sa présence. L'origine de cet épaulement est irétEp par Don Madisdrcomme étant une
diffusion élastique de I'électron incident par iale.

Quant aux lobes de recul, et a I'exception du nodBA-TCC a 74 eV, les deux modeles
prévoient une intensité de recul plus petite quie ceesurée, voire méme parfois une absence
presque totale de ce lobe dans le calcul M3DW-OAKDH.nous savons que le lobe de recul
correspond au maximum du transf¢rdle moment a I'ion. Donc le comportement de M3DW-
OAMO dans cette région met en évidence la faibldsdéapproximation OAMO aux grandes

valeurs de;, comme nous allons le voir en détail dans le dhauivant. D’autre part, le

modéle FBA-TCC prévoit un lobe binaire aligné daamddirection de X, comme on sy
attend pour tout modéle d& ardre (First Born). Le modéle M3DW-OAMO inclut dahétat
final les interactions post collisionnelles (PQOftre les deux électrons du continuum, ce qui a
pour effet de décaler les lobes vers les grand$esn@ependant, cet effet semble étre
surestimé par la théorie.

Soulignons que ces deux modeles (FBA et M3DW) degomouveau comparées a nos

expériences (e,2e) sur la moléculg ddns le chapitre suivant, sous les mémes condlition

! Communication privée.
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expérimentales. En particulier, I'accord expériendbéorie est moins satisfaisant que pour
les expériences (e,2e) sur la moléculede ce chapitre. Ceci peut étre attribué a laadiffé

de décrire la molécule d’azote, beaucoup plus cexeplue celle de HD’autre part, le
modele TCC a été testé bien valide [Weatkal, 2001] dans des expériences (e,2e) sur la
molécule H a haute énergie (de l'ordre de 4 keV) [Cheridal, 1989]. La défaillance du
modeéle dans le présent travail peut donc étrebatie au moins en partie a la différence dans
I'énergie d'impact. A une énergie d’environ 600 etlisées dans ce travail, la premiéere
approximation de Born semble insuffisante, et ottouwe l'influence non négligeable

d’effets d’ordre supérieur, déja notés ci-dessuns dacas de He.

3.4.2 Effets d'interférences

La figure 3.5 représente les rapports expérimentBuxXvoir 83.2) des sections
efficaces triplement différentielles de [lionisatiode H relatives a celles de He,
Oe2dH2)/0e 2{He), en fonction de l'angle de I'électron éjedg¢ pour les trois énergies
d’éjection 37 eV (a), 74 eV (b) et 205 eV (c). Coenexpliqué au paragraphe 3.2, ce rapport
R est comparé avec le facteur dinterférence |étrgar la figure 3.1. Nos rapports
expérimentaux ainsi que la courbe théorique somhalisés arbitrairement a l'unité dans la
région du binaire. Un accord qualitatif entre Rletst bien observé aux trois énergies
considérées. Les grandes barres d’erreur dansnsedamaines angulaires sont dues au fait
gue R représente le rapport entre deux quantéégttites.

Comme prévu, a = 37 eV et 74 eV, (figure 3.5 (a) et (b)), une iintion notable de
l'intensité du recul par rapport au binaire esterbée. Alors qu'a E= 205 eV, c'est le
contraire, on observe une augmentation de I'intérde recul par rapport au binaire. Dans la
figure 3.5 (b) et (c), ces effets sont plus pro@sndans I'expérience que dans la théorie, mais
dans tous les cas l'effet est bien présent. L'atcomisonnable entre nos données
expérimentales et la prédiction théorique de &tia [Stiaet al, 2003] conforte I'idée que nos
observations peuvent étre attribuées a des eflieterférence, constructives (& 37 eV et

74 eV) et destructives (E 205 eV).

A notre connaissance, c’est la premiére fois queederix caractéres constructif et destructif
du processus d’interférence sont simultanémentreésalans une méme expérience (e,2e).
Qualitativement, 'image est analogue au défilentkss franges qui se produit lorsqu’on varie
la longueur d’onde (ici I'énergie de I'électron &&) dans I'expérience des fentes d’Young.
Un pic est observé vers 60° dans la figure 3.5dbi)respondante a,E 74 eV : il pourrait
étre tentant de I'attribuer au fait que la disttibn de charge dans;Hst plus large que celle
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dans He, résultant (par transformation de Fougerline distribution initiale de moment plus
étroite dans kK et donc un pic binaire plus étroit également. ébelant, une telle
interprétation ne peut étre retenue, car, d'uné, glle implique qu'un pic similaire devrait
étre observé aux 3 valeurs énergétiques consid@eesii n'‘est pas le cas. D'autre part, le pic
observé est en accord qualitatif avec le componteihe facteur d'interférence prédit par Stia
el al, qui, lui, ne dépend pas de la distribution de mdmn la cible. En conséquence,
l'origine de ce pic doit étre de nature géométrigtieu cinématique, tout comme l'est le
facteur I.

Il faut signaler a ce stade que la réduction dedhisité du lobe de recul par rapport au binaire
pourrait étre attribuée a d’autres causes. En ,effetis savons que le pic de recul est
essentiellement dd a la diffusion élastique dettbn éjecté par le noyau de la cible. Par

Rapport

¢

ot v o
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Angle de I'électron éjecté, 8, (deg)

Figure 3.5 : Rapport expérimental des sectionsatts triplement différentielles de I'ionisation de
H, relatives a celles de Hex ,{H,)/ a. .{He)en fonction de I'angle de I'électron éjeddea I'énergie
éjectée de 37 eV (a), 74 eV (b) et 205 eV (c).coesbes représentent le facteur d’interférence
théorique | de la figure 3.1
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conséquent, la charge nucléaire plus diffuse darohhparée a celle de He pourrait mener a
une réduction du pic de recul. En plus, l'interactentre I'électron diffusé et le cceur de la
cible peut aussi contribuer a cette réduction. @daet, I'idée d’attribuer la réduction du
binaire par rapport au recul aux effets d’intenfiee se base sur le fait que nous observons
dans notre résultat non seulement des réductiorisbdude recul (a f== 37 eV et 74 eV)
mais aussi son augmentation @=E205 eV) par rapport au binaire. Une telle augatém

ne pourra en aucun cas résulter de la charge pfuseddu noyau de Het elle est prédite par
Stia el al. Pour que I'étude de ce point apporte des infaonatsupplémentaires a notre
discussion, il faut susciter le développement dael@éfes théoriques plus sophistiqués pour
mieux décrire la distribution angulaire aux graadgles du recul.

Enfin, rappelons que notre analyse s’appuie, cormetle dans [Milne-Brownlieet al, 2006],

sur I'’hypothese que le facteur d’interférence |tpéure comparé au rapport des sections
efficaces de klpar rapport a I'He au lieu de deux fois celled’a®me H, ces derniéres étant
tres difficlement mesurables. Cette hypothése pearaitre contestable, mais l'accord
raisonnable avec la prédiction théorique de &tial fournit un argument positif en faveur de

la validité de notre approche.

3.5 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté les sedfbioaces triplement différentielles

relatives pour I'ionisation simple de la moléculg &~600 eV en utilisant la méthode (e,2e).
Dans le but de valider notre procédure expérimentalus avons effectué un travail similaire
pour I'atome He : les résultats sont en excellesbed avec ceux du modele référence CCC.
Les résultats de Hsont comparés a deux modeéles théoriques, les gumrés dans le
domaine. Un accord raisonnable est observé erdgmpdrience et la théorie, surtout par
rapport & la distribution du lobe binaire. Le désad dans la comparaison concerne, d'une
part, la position des lobes binaires attribuée sxeftets de second ordre, et d’autre part, la
faiblesse de l'intensité de recul prévue par lésutsipar rapport a celle expérimentale, ce qui
appelle a un développement pour une meilleure neadiéln de l'interaction avec le noyau.

La comparaison directe entre les résultats deeHceux de He montre une variation de
l'intensité du pic de recul par rapport a celleldioaire dans le cas de la molécule, en accord
avec le comportement prévu théoriquement pareSien 2003.

L’accord qualitatif entre nos rapports expérimertam .{H,)/0e2dHe) et le facteur |
démontre la présence des effets d’interférences kdamolécule klprévus théoriquement par

[Stiaet al, 2003] et observés expérimentalement par [MilnewBilie et al,2006].

71



Dans ce travail, le caractere constructif ou desifrde ces interférences est observé pour la

premiére fois par la méthode (e,2e).
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Chapitre 4

lonisation de cibles multiélectroniques : mesures
(e,2e) sur le néon et 'azote moléculaire

4.1 Introduction

Comme nous l'avons précisé dans le chapitre lsdetion efficace triplement
différentielle (SETD) est déterminée expérimentaeien détectant, par la technique de
coincidence, les deux électrons diffusé et éjasiési de la méme collision ionisante.

L'étude de la dynamique de l'ionisation (e,2e) @urible atomique ou moléculaire devient
d’autant plus complexe que le nombre des électdmsa cible, et/ou que le nombre de
noyaux constituants de la molécule est importaoir Bette raison, I'atome d’hélium a été le
plus abondamment étudié, comparé par exemple drtesaygaz rares, néon, argon, etc.

Par ailleurs, contrairement au cas atomique, dnouwe dans la littérature que peu de travaux
concernant I'étude de l'ionisation des molécules lpaméthode (e,2e) (exception faite des
études de structure, connues sous le nom généletielectron Momentum Spectroscopy’
EMS, ou un grand nombre de petites molécules dantdhjet d’'investigations détaillées, voir
par exemple [Brioret al, 2001] et [Weigoldet al, 1999]). En effet, les difficultés sont aussi
bien d’ordre expérimental que théorique. D’'un paletvue expérimental, d'une part on ne
sait pas encore préparer la molécule cible dan&atrrovibrationnel donné, et d’autre part la
résolution énergétique atteinte expérimentalementpermet pas de résoudre les états
rotationnels et vibrationnels de la molécule [Jehgl 1975]. D’'un point de vue théorique,
ces degrés de liberté supplémentaires compligaedéscription de la réaction. En outre, la
représentation des états du continuum des électliffnsé et éjecté dans le champ de I'ion
moléculaire résiduel est loin d’étre simple. Néammp malgré ces difficultés, un intérét
certain s’est fait jour depuis peu pour I'étudeldmnisation moléculaire, en raison de son
importance dans plusieurs domaines de la physiglgegue I'astrophysique ou la physique

de la haute atmosphere ou encore lirradiation alenktiére vivante par les particules
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chargées. La comparaison avec l'ionisation de sibl®miques ‘voisines’ devrait mettre en
relief des effets purement moléculaires, qui vienreperturber » la SETD.

Dans ce chapitre et aprés avoir étudié I'ionisatiten I'nélium et de I'hydrogéne
moléculaire dans le chapitre 3, nous étendons @btide a l'ionisation du néon et de I'azote
moléculaire. Pour cela nous avons realisé des iexpé&s (e,2e) de simple ionisation en
couche externe et interne pour ces deux ciblesigt@net moléculaire. Nous avons mesuré la
SETD dans les conditions cinématiques nouvellemigéftout au long de ce travail et qui se
caractérisent par un grand transfert de momentoa Fésiduel, qui jouera ainsi un role
important dans l'intensité de recul. Nous nous sesfixés pour but dans ce travail de tester
des modeles théoriques bien connus, représentétat Ide l'art dans le domaine de
l'ionisation par impact électronique, cf. chapitre
Dans ce qui suit, nous présentons les résultalissatiscussions correspondants dans deux
sections : la section A concerne I'étude de la @nmpnisation du néon Ne et la section B
concerne celle du diazote,NDans chacune des deux sections, les distribuaogsilaires
mesurées sont comparées avec les résultats déstiprégdthéoriques.

Section 4.A _: Mesures (e,2e) sur Ne

Dans des expériences (e,2e) caractérisées paansidrt d'impulsion important a l'ion
résiduel, plusieurs résultats récents ([Stevemsal 2007], [Staicu Casagranée al, 2008])
ont conforté lidée que lionisation simple de I'H#ans une géométrie coplanaire est
maintenant bien décrite par des modeéles sophistjqo& exemple les modéles CCC ou
DWBA. Alors que dans ces mémes conditions, des rassimilaires faites, par exemple, sur
'Ar par I'équipe d’Orsay [Catoiret al, 2006] ont mis en évidence des désaccords avec les
prédictions de modeles théoriques décrivant liatis d’'une cible multi-électronique, par
exemple le modéle BBK décrit dans le chapitre éehbdéle DWBA-RM.

! Le modéle DWBA-RM est basé sur le modéle DWBA iétans le chapitre 1, couplé & la méthode de la
matrice R (RM). L'idée fondamentale de cette méthest que la configuration spatiale décrivant gemtile et

la cible est divisée en deux régions. Dans la régiterne, l'interaction est forte et le procesdascollision est
difficile a calculer. Dans la région externe pantte, l'interaction est faible et le probléme esivable de fagon
exacte. La méthode de la matrice R consiste a dgpel la solution de I'équation de Schrédinger pour
n'importe quelle énergie dans le domaine de leorégiterne sur une base compléte d’'états propreskfRt al,
1975].
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Afin d’éclaircir I'origine de ce désaccord, nousas décidé de poursuivre la recherche
dans ce domaine, avec la méme cinématique (faihsfert de moment a la cible et grand
transfert d’impulsion & I'ion résiduel), en consatét le cas du Ne (1&2p°), un cas
intermédiaire entre 'He (25 la cible la moins complexe, et I'Ar (°2p°3<3p°) qui est
plus complexe. Deux couches électroniques sonbedgs$ dans nos mesures de la SETD du

Ne : la couche externe 2p et la couche interne 2s.

4. A.1 Expérience

Des le début de ce travail, nous avons initiééessi a susciter un vif intérét de la
part de plusieurs équipes expérimentales et théesigpour la problématique que nous
abordions. C’est ainsi que, d’'une part, les expéae ont été faites dans deux laboratoires
différents, & Orsay et a Adelafden Australie. Le but était le suivant: en raisim la
difficulté a réaliser ces mesures, due a la fagadetes sections efficaces correspondantes, il a
été décidé de produire deux jeux de données exegraies, obtenus en utilisant deux
techniques différentes sous les mémes conditio@matiques. D’autre part, les mesures sont
comparées aux calculs fournis par quatre équipéeritfues différentes, (en France, en
Australie et aux USA), utilisant les approches phass sophistiquées actuellement dans la
description de I'ionisation des cibles multiélediigues.

Le dispositif expérimental utilisé a Orsay ainseda technique d’analyse multi-angle
et de coincidence sont décrits en détail dans dpitk 2. Celui de I'expérience d’Adelaide
est détaillé dans la référence [Hayeesl, 2000]. Brievement, il s’agit d’un spectrometre a
électrons équipé d'un double analyseur hémisphérigi de détecteurs channeltrons.
L’ensemble est monté dans un méme plan, canoncéradecompris. Les deux électrons
diffusé et éjecté apres la collision sont donc céte dans une géométrie coplanaire
asymetrique. Les électrons éjectés sont détectéssudee gamme angulaire limitée par rapport
a celle de l'appareil d'Orsay, en raison des camiga d’encombrement imposées par le
canon a électrons et le double analyseur. Cettergas®tend entre 50° et 135° pour le lobe
binaire et entre 225° et 290° pour le lobe de reMdis dans les mesures faites pour ce
travail, I'équipe d’Adelaide a pu avoir accés adgion comprise entre 30° et 50° du lobe
binaire grace a un « MAC » (de I'anglais : magnetiggle changer) décrit en détail dans
[Stevensoret al, 2006]. Brievement le « MAC » permet d’accéderes dones angulaires

! ARC Centre of Excellence for Antimatter-Matter &ies, The University of Adelaide, Adelaide,
SA 5005, Australia.
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interdites en introduisant une courbure astucielesetrajectoires électroniques par un champ
magnétique au voisinage de la zone de collision.

Les données a Orsay et a Adelaide sont mesuréssesomémes conditions cinématiques
(Tableau 4.1) : énergie des électrons éjectés E eV, celle des électrons diffusés=E500

eV. Ces derniers sont détectés sous I'afigke 6° avec une acceptance angulaire de +0.25°
pour I'appareil d’Orsay et de +1,5° pour I'appardifdelaide. La résolution énergétique de
notre dispositif est dAE,n, = +1,4 eV et celle du dispositif d’Adelaide edf.qi, = £1 eV.
Compte tenu de ces parameétres, la résolution esfénd d'impulsion esfiK = 0,02 u.a. et la
résolution de la direction du transfert dgk = +1° a Orsay, alors qu’a Adelaid& = +0,12
u.a. etd6 = £6,5°. L'énergie incidente est ajustée en respeda loi de conservation de
'énergie :E, = E, + E}, + E; avecE, I'énergie d’ionisation des coucheg;. =21,6 eV pour
Ne-2p et 48,5 eV pour Ne-2s. L'énergie incidentatvalorsE, = 595,6 eV et 622,5 eV,

respectivement.
Paramétres Expérience d'Orsay Expérience d’Adelaide

Energies Ea=500eVetE=74¢eV

AE coin +1,4eV +1eV
A6, +2,5° +0,75°
46, +0.25° +1,5°
AK 10,02 u.a. +0,12 u.a.
A6k +1° 16,5°

Tableau 4.1: Parameétres expérimentaux utilisés sa@et a Adelaide pour les expériences sur le Ne.

Les mesures sont comparées aux résultats théorigugsiatre modeles. Il s'agit de

modeéles qui utilisent ‘la premiére approximation Bern’ comme les modéles DWBA et

DWB1-RM! et des modéles qui incluent des effets d'ordreésapr comme les modéles
DWB2-RM?, BBK, CCC et DWBA-G.

! DWB1-RM est le modéle DWBA-RM mais en appliquanptemiére approximation de Born & la matrice R

[Bartschatet al, 1987].

2 DWB2-RM est le modéle DWBA-RM mais en appliquantleuxiéme approximation de Born & la matrice R

[Reid et al, 1998].

* DWBA-G est le modéle DWBA décrit dans le chapitrmais corrigé par le facteur Gamow pour incluee le
effets de l'interaction post-collisionnelle (PChtee les deux électrons de I'état final [Kheifetsal, 2008].
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4. A.2 Reésultats et discussions

Avant d’aborder toute prise de données sur le néiothans le but de tester la validité
de la procédure de mesure des deux dispositifs riexgdtaux, des expériences
complémentaires ont été faites sur I'hélium darss fe€mes conditions cinématiques que
celles du Ne (a I'exception du simple réglage dmdrgie incidente). Ces mesures sont
similaires a celles discutées dans le chapitret8id® Casagrandet al, 2008]. Nous nous
sommes eévidemment assurés a chaque fois que le®llesumesures (de test) sont en
excellent accord avec les anciennes (du chap. 3).

La figure 4.A.1 montre les résultats expérimentabkenus a Orsay et a Adelaide pour la
simple ionisation de I'He. Les deux expérienced sonexcellent accord entre elles et avec le
résultat du modéle CCC, modele qui est communéradntis dans la littérature comme
donnant une trés bonne description de la simplsation de I'He. En particulier, la forme
des distributions et le décalage ou shift du lobaite de quelque ~8° de la direction du
transfert sont bien reproduits. Ce shift est priéwsque la premiere approximation de Born
n'est pas suffisante pour décrire l'ionisation (fEdrdt et al, 1986], [Lahmam-Bennani,
1991]). Nous concluons de ce résultat que notrefuiure expérimentale peut étre appliquée
avec confiance pour l'ionisation des autres cibdtgdiées, Ne et N dans les mémes
conditions cinématiques que celles utilisées paur H

Dans le but de comparer les résultats des autrelela® théoriques avec celui de notre
‘réeféerence’ CCC, nous avons tracé sur la méme diguA.1 le résultat du modele DWB1-
RM. Pour des raisons de clarté le résultat DWBAshfms montré sur la figure puisqu’il est
trés semblable a celui de DWB1-RM. En fait, lesdgdles DWBA et DWB1-RM conduisent
pratiguement a la méme forme des distributions laimgs que le modele CCC et n’en
difféerent en magnitude que de seulement 14% et 88spectivement. Cependant,
contrairement a CCC, les deux modéeles DWBA et DVIRBA-ne prévoient pas de shift du
lobe binaire par rapport a la direction Keet sous-estiment légerement l'intensité de recul.
Ces observations changent tres peu lorsqu'on cangeec le modele DWB2-RM (tracé
aussi sur la figure 4.A.1). Cela signifie que lantcibution des effets de second ordre dans

l'ionisation simple de I'hélium est faible sous @emditions cinématiques.
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Figure 4.A.1: Sections efficaces différentielleiplérs de He pour les parametres expérimentaux
suivants : 5= 598.6 eV, E=500eV, E = 74eV etd, = -6°. Les deux traits verticaux representent la

direction du transfert et sa direction opposée.doairbe pleine en bleu correspond au modéle CCC
(échelle absolue), les deux courbes pointilléesvenr et rouge correspondent aux deux modéles
théoriques DWB1-RM et DWB2-RM, respectivement. adela DWBA-G n’est pas représenté sur la

figure pour des raisons de clarté puisqu’il coireiquasi-exactement avec le résultat CCC apres
multiplication par un facteur 2,23. Les mesurestseprésentées par les cercles pleins noirs (Orsay)
et les cercles creux rouges (Adelaide). L'enserablenormalisé dans la région du binaire, les deux
modeles DWB1-RM et DWB2-RM sont multipliés par.0,92

D’autre part, si nous utilisons la version DWBA-G cthodéle DWBA (corrigé par le facteur
de Gamow), nous trouvons un accord presque paxeait CCC, le modéle référence, tant en
ce qui concerne la forme des distributions angesgaijue le décalage des lobes. (Par souci de
clarté, le modéle DWBA-G n’est pas tracé sur laufgg4.A.1). Cependant, le facteur de
Gamow parait détruire I'’échelle absolue, puisqidit multiplier DWBA-G par un facteur
2,23 pour le normaliser avec CCC. Ceci prouve lggeeffets post-collisionnels entre les
deux électrons sortants durant I'ionisation de Hiesdces conditions cinématiques ne sont pas
négligeables.

Considérons maintenant le cas du Ne. Les seatificaces triplement différentielles
théoriques et expérimentales correspondant a $atinin de Ne-2p et Ne-2s sont montrées
dans les figures 4.A.2 et 4.A.3, respectivementirRies raisons de clarté, les modeles qui

78



utilisent la premiére approximation de Born sordugés dans la partie (a) et les autres qui
utilisent des approximations d’'ordre supérieur sgriupés dans la section (b) des deux
figures. Dans la suite, nous allons organiser $&udision en deux parties, dans la premiére
nous comparons les expériences d’Orsay et d’Adelaidre elles et dans la deuxiéme les

expériences aux théories.
a- Comparaison expérience (Orsay) - expérience (Ade laide)

La comparaison entre les résultats des deux exqmé&s est un peu contrastée. Pour
I'ionisation des deux couches 2p et 2s du Ne, menmrquons un bon accord général pour les
deux lobes binaires et reculs avec des similagitéles différences.

Concernant les similarités, nous observons queoke |binaire obtenu dans les deux

expériences d’'Orsay et d’Adelaide pour l'ionisatd®s deux couches, est décalé de quelques

degrés de la direction du transfgrt En plus, nous notons dans le cas de la coucHe 2s
méme rapport binaire sur recul pour les deux egpéss.
Par contre, il existe deux points de différenceestds données des deux expériences. D’'une

part, le lobe de recul dans les expériences d’Adelast dirigé dans la direction de transfert

—K pour les deux couches 2p et 2s, alors que dates aOrsay les lobes de recul sont
décalés vers les grands angles. D’autre partsigted de Ne-2s (mais pas Ne-2p) présente,
dans I'expérience d’Adelaide, un minimum a enviBfh95° et un maximum secondaire a
environ 120° alors que le résultat d'Orsay présemteépaulement a ces endroits. |l est
difficile de préciser l'origine de ces différenceles deux expériences a Adelaide et a Orsay
ont été répétées a plusieurs reprises et a chaigjeefles sont précédées et suivies par des
mesures de simple ionisation sur I'He sous les mséooaditions, expériences qui donnent
toujours un excellent accord avec CCC. Nous avesaye d’interpréter ces différences en les
analysant de plusieurs facons :

» On pourrait penser que l'origine du minimum a ~@ahs le cas du Ne-2s est reliée au
nceud dans la densité de probabilité dans I'espasarmbments(p) de I'état 2s du Ne.
Mais cette explication ne peut étre la bonne cafotation p(p) présente un nceud a
environp = 4 u.a. [Lahmam-Bennaet al, 1986] alors que dans notre trayavarie entre
1,3u.a. et3,4u.a.
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Figure 4.A.2: Sections efficaces différentielleplés de Ne-2p pour les parametres expérimentaux
suivants : = 595.6 eV, E= 500eV, E = 74eV etd, = -6°. Les deux traits verticaux représentent la
direction du transfert et sa direction opposée. @ (a) : la courbe pleine verte et celle bleue
pointillée représentent les résultats des deux hesd®WB1-RM (échelle absolue) et DWBA,
respectivement. Graphe (b) : la courbe pleine hl@edle pointillée verte et celle rouge représenten
les résultats théoriques DWB2-RM, BBK et DWBA-Gpeetivement. Les mesures sont représentées
par les cercles pleins noirs (Orsay) et les cerde=ux rouges (Adelaide). L’ensemble est normalisé
dans la région du binaire, les modéles DWBA-G, DVRBR et BBK sont multipliés respectivement
par 1.73, 1.06 et 1.45.
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Figure 4.A.3: Identique a la figure 4.A.2, mais pble-2s, avec &= 622,5 eV. Graphe (a) : la courbe
pleine verte et celle bleue pointillée représententrésultats des deux modeles DWB1-RM (échelle
absolue) et DWBA, respectivement. Graphe (b): desrbes rouge, verte, gris et celle bleue
représentent respectivement les résultats théosiq@WBA-G, BBK, CCC et DWB2-RM. L’ensemble
est normalisé dans la région du binaire, les mosldlBBVBA-G, DWB2-RM, BBK et CCC sont
multipliés respectivement par 1.35, 1.01, 0.39.¢70
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» On pourrait également penser que cette différemarirhum vs épaulement) vient de la
résolution angulaire plus faible dans [I'expérienaOrsay @6, =5°) qua
Adelaide(46, = 1,5°). Nous avons convolué a ce propos les donnéesethfte avec une
gaussienne de largeur a mi-hauteur 5° : aucuneatiarisignificative n’est observée. Il
faudrait en fait convoluer avec une gaussiennadglr a mi-hauteur voisine de 45° pour
pouvoir reproduire une forme qui ressemble a I'graent dans les données d’'Orsay !
Une telle largeur est completement déraisonnable.

» D’autre part, nous notons que notre résolution kmgupour I'électron diffuséAg, =
+0,25°) est meilleure que celle d’Adelaid#g, = +1,5°). Ceci se traduit en une

résolution du moment de transfed = +0,02 u.a. et+0,12 u. a. et une résolution sur la

direction deK de Aby = +1° et A0y = +6,5° respectivement dans le cas d'Orsay et
d’Adelaide. Cependant, nous ne voyons pas commest rdsolutionsdK et A6
différentes pourraient se traduire par un minimula @glace d’'un épaulement.

» La résolution en énergie de l'expérience d’'Orsay ws peu plus faible que celle
d’Adelaide (voir tableau 4.1), cependant elle edfisante pour garantir que le signal
mesuré provient uniqguement de l'ionisation de lact@ 2s du Ne, laissant I'ion dans son
état fondamental 2s2pet que la contribution des états satellites weis2$2p'3d, est
négligeable [Samardziet al, 1993]. Il est donc difficile, ici encore, de mli’absence de
minimum dans les mesures d’Orsay a la résolutieng&tigue modeste utilisée.

La question sur l'origine de ces différences et@sedeux expériences reste toujours ouverte.

Seule une troisieme expérience, indépendante, golarifier la situation.

b- Comparaison expériences - théories

Les résultats expérimentaux obtenus a Orsay elaftteconcernant l'ionisation du Ne-2p
(figure 4.A.2) et Ne-2s (figure 4.A.3) sont compamd/ec les modeles théoriques cités ci-
dessus. Pour des raisons de clarté, les modélestisent la premiere approximation de
Born sont groupés dans la partie (a) et les aujpesitilisent des approximations d’ordre
supérieur sont groupés dans la section (b) des figures. Contrairement au cas de I'He ou
le modele CCC est pris comme référence et son lécket considérée comme I'échelle
absolue, nous avons décidé de présenter les it8sditaNe en utilisant I'échelle absolue du
modele DWB1-RM pour trois raisons : la premiereqst le modele CCC est bien reconnu
pour reproduire les données concernant I'hydroggtioenique et I'hélium, mais dans ce

travail il est étendu pour la premiére fois au das atome plus complexe. La deuxiéme est
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gue seul le résultat de CCC décrivant l'ionisatierla couche 2s est disponible et pas celui de
la couche 2p. La troisieme est que I'échelle alssau modele DWB1-RM dans le cas de
I'He (figure 4.A.1) est trés proche de celle donpée le modele CCC. En conséquence,
toutes les données expérimentales du Ne ainsianugelés autres résultats théoriques sont
normalisés au modele DWB1-RM au maximum du lobeib# comme indiqué dans la
Iégende de chaque figure.

Bien que les mesures expérimentales de ce trawiht toujours obtenues sur une
échelle relative, nous pouvons remarquer que l#éreints modeles different entre eux en
magnitude absolue par d’'importants facteurs. Eatefés deux modéles du premier ordre
(DWBA et DWB1-RM) trouvent a peu pres la méme magie absolue dans le cas du Ne-
2p, tandis qu'ils different d’'un facteur 0,65 ddascas de I'orbitale 2s. La correction par le
facteur Gamow dans le modele DWBA-G influe sur lagmtude des SETD pour les deux
orbitales 2p et 2s (mais nous verrons plus loin cpienodéle conduit a un meilleur accord
avec l'expérience pour la forme des distributiongudaires). Les résultats de CCC pour la
couche 2s sont proches de ceux fournis par DWBA.r&zport a DWB1-RM, le modéle
BBK produit un lobe binaire plus petit (respectivamplus grand) dans les deux cas du Ne-
2p ou Ne-2s. Enfin, l'inclusion des contributions second ordre dans l'interaction projectile-
cible (modele DWB2-RM), influe trés peu sur la miagghe des sections efficaces. Au vu de
ces différences dans 'échelle absolue des diffémnemdeles théoriques, il serait certainement
souhaitable de disposer de nouvelles données exgritales ou I'échelle absolue serait
déterminée, comme cela a été par exemple réalis¢Dpaud el al, 1985], afin d’aider a
distinguer entre les différents modéles. Cependarprocédure est loin d’étre une question

évidente.

Concernant la forme des distributions angulaires Ne-2p (figure 4.A.2), nous
remarquons gu'’il y a un accord global entre tolgssthéories que ce soit en les comparant
entre elles ou avec les deux données expérimentdliatenant, si nous regardons plus en
détail la région du lobe de recul ou les expérismoentrent quelques différences (discutées
ci-dessus), nous pouvons noter que :

i. les deux modéles BBK et DWB1-RM sous-estimentdigité du recul.
i. Le modéle DWB2-RM améliore un peu l'intensité dauleindiguant (comme dans le
cas de He) que les effets de second-ordre darisréiction projectile-cible a faible

distance sont faibles sous ces conditions cinénnegiq
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iii. Le modele DWBA est plus proche des deux expérienm@sout de celle d'Orsay
tenant compte de la position du lobe de recul.

iv.  En corrigeant avec le facteur Gamow, le modele DWBAonne un meilleur accord
avec les deux expériences. Ici encore, il reproduikux I'expérience d’Orsay

concernant la position du lobe de recul.

La situation parait plus compliquée pour les ilistions angulaires de Ne-2s (figure
4.A.3) ou plusieurs différences entre les théstas observées. Pour la position angulaire du
lobe binaire, les modeles DWB1-RM, DWB2-RM, DWBA €CC ne prévoient pas de

décalage par rapport a la direction+elé. Par contre, le modéle DWBA-G trouve un décalage
de quelques degrés, décalage corroboré par lesekgéxiences, tandis que le modeéle BBK
prévoit un décalage plus grand. Dans ce contekiestiimportant de noter que ces deux
derniers modéles incluent les effets PCI de deuriénas différentes: le modéle BBK tient
compte de ces effets a toutes les distances vianetions d’ondes coulombiennes alors que
le modéle DWBA-G inclut les interactions entred'@ron diffusé et I'électron éjecté a travers
le facteur Gamow. (Ces interactions ne sont géadht pas incluses dans le modele
DWBA). Ces observations soulignent I'importancendiure les effets PCI dans les calculs
théoriques pour mieux reproduire les expériences.

D’autre part, tous les modéles théoriques, sauk,B&nt en meilleur accord avec les
données d’Adelaide dans la reproduction du maxirmaoondaire a ~120° dans la région du
lobe binaire. Pour le lobe de recul, les modélesEOVRM, DWB2-RM, BBK et CCC ne

sont pas decalés de la directieK alors que le modele DWBA, et encore plus DWBA-G,
sont décalés vers les grands angles, ce qui lesemeaneilleur accord avec les données
d’'Orsay. Le rapport d’intensité binaire sur recbkervé dans les deux expériences est bien
décrit par les modeles CCC et DWBA-G, mais ces deaadéles reproduisent mieux la forme
de la distribution angulaire du lobe de recul mésuOrsay.

Enfin, précisons que le succes du modéle DWBA-@da reproduction des expériences
est attribué a l'inclusion des effets PCI via letéar de Gamow. Cependant, ces effets ne
peuvent pas étre le seul ingrédient qui entreg@relde compte puisque le modéle BBK inclut
lui aussi les effets PCI mais il échoue dans lari@on du recul dans le cas du Ne-2s. Cet
échec est attribué au fait que, dans la modélisatio calcul BBK pour la couche 2s, la
présence des électrons 2p est complétement négiigéeest différent du cas de la couche 2p
(figure 4.A.2) ou il semble gu’il n’est pas impartad’inclure la présence des électrons de la
couche 2s.
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Section 4.B_: Mesures (e,2e) sur N ,

La deuxieme partie de ce chapitre concerne l'aiioa de I'azote moléculaire dans
les mémes conditions cinématiques que celles dridation du Ne discutée dans la section
précédente. Les mesures sont comparées avec l#arédas deux modeles les plus
sophistiqués dans la description de I'ionisatios cbles moléculaires, FBA-TCC et M3DW-

OAMO, dont le principe général a été donné damhpitre 1.

4.B.1 Motivation

La plupart des études plus ou moins récentes (pmumbreuses) consacrées a
I'ionisation des molécules diatomiques commeeHN, ([Chéridet al, 1989] et [Hussewt al,
2002]) ou triatomique comme,B ou CQ ([Milne-Brownlie et al 2004] et [Kaiserrt al,
2007]) ont été réalisées avec une énergie incidaitik ou moyenne et une énergie €jectée
faible. Dans ces conditions, les résultats des deadéles FBA-TCC et M3DW-OAMO sont
en accord raisonnable avec les expériences. Ea,d@tmodele TCC a été testé valide [$tia
al, 2002] dans la reproduction des données de I'expeée faite par I'équipe d’'Orsay sus B
haute énergie (~4 keV) [Chérdd al, 1989]. L’objectif principal de ce travail est thster ces
deux modeles dans des conditions plus séveres,dafimalyser I'étendue du domaine de

validité des approximations utilisées dans chaqoééte. Pour cela:

» Nous considérons l'ionisation non seulement destales moléculaires externes
mais encore d’'une orbitale interne. En effet, neasons que pour une cible
atomique [lionisation des couches internes reptéseteaucoup plus que
l'ionisation des couches externes, un test sévétg [a théorie, en raison de la
participation active du noyau dans le processuliatesation. La molécule Mlest
un bon candidat pour ce test car elle posséde ub#ale interne &g
énergétiquement bien séparée des orbitales voidimeplus, N a I'avantage d’étre
facilement manipulable expérimentalement et c’astel des molécules les plus
étudiées.

» Nous utilisons les mémes conditions cinématiquescpéieres discutées plus haut,
caractérisées par un faible transfert de momenneggrand transfert d’énergie du
projectile a la cible. Ceci se traduit par le tfartsd’'un moment important a I'ion

résiduel qui jouera ainsi un role considérable damsocessus de collision.
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4.B.2 Expérience

Nous avons mesuré la distribution angulaire dediosex efficaces (relatives)
triplement différentielles de simple ionisation pdas orbitales moléculaires externesy 3
(potentiel d’ionisation Pl = 15,6 eV)5d (Pl = 16,7 eV) et@, (Pl = 18,75 eV) de la molécule
N,. La résolution énergétique de notre systeme (~V# me permet pas de séparer
expérimentalement ces orbitales. Par conséquentgtant notre bilan énergétique pour se
fixer sur le Pl de l'orbitale &, et en supposant que la fonction de distributicergétique est
une gaussienne de largeur a mi-hauteur 4 eV, noagistrons simultanément le signal (e,2e)
de l'orbitale 34 avec une efficacité 100% et celui di aux contring des orbitales voisines,
1m, et 2, avec des efficacités de 84% et 34%, respectivenhes mesures ont été faites
pour une énergie de I'électron incidentdfale a 589 eV, celle de I'électron diffusgeale a
500 eV et celle de I'électron éjectg Egale a 74 eV. L'angle de I'électron diffusé eseé fa
6, = + (6°+ 0.25°). Des resultats similaires pour litale moléculaire interneag (Pl = 37.9
eV, B=612 eV, =500 eV, k= 74 eV) ont été obtenus. Cette orbitale est Isefée des
autres mais, étant une orbitale interne, la seatificace d’ionisation correspondante est
sensiblement plus faible.

Nous avons veérifié la reproductibilité de nos réssl en mesurant répétitivement
chaque distribution angulaire a plusieurs repriges. distributions angulaires discutées dans
la section suivante sont donc une moyenne statestig ces différentes mesures.

Par ailleurs, et comme déja mentionné dans le mgrhg 4.A.2, nous rappelons que
dans le souci de multiplier les tests de validéénds mesures, des expériences similaires sont
faites dans les mémes conditions sur 'He avamapeés chaque expérience suy pour

s’assurer toujours de I'excellent accord avec leléhw CCC.

4. B.3 Résultats et discussions

La figure 4.B.1 et 4.B.2 montrent les sectionsceffes triplement différentielles de
I'ionisation des couches externes et de la counterrie 2, respectivement. Nos données
sont comparées aux résultats des deux modeles RBAEL M3DW-OAMO (cf. chapitre 1).

Nous discutons tout d’abord le cas de la figure 4. Bomme mentionné ci-dessus, les
données incluent en fait les contributions desstovbitales externesog, 1, et 25, avec la
proportion 1, 0,84 et 0,34 respectivement. Poundelele FBA-TCC, les résultats théoriques
pour chaque orbitale sont calculés séparémentrésidtat final montré sur la figure 4.B.1 est
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la somme pondérée des trois résultats en respdatanbportion de contribution de chaque
orbitale. Concernant I'approximation OAMO, les aute[Gaoet al, 2005] ont montré qu’elle
n'est pas valide pour les états de symaétrite 'orbitale, donc le résultat du modéele M3DW-
OAMO montré sur la figure 4.B.1 inclut seulementdentribution de 8.

Compte tenu de la complexité du processus d’ianmisanoléculaire, la comparaison
entre I'expérience et les deux théories (figure.B.Rst assez satisfaisante puisque les deux
théories reproduisent raisonnablement la formeothe binaire. Globalement, I'accord avec
I'expérience est meilleur avec les résultats du&edCC, en particulier pour la description
du lobe de recul. Cependant, nous observons dé&retites notables avec les résultats

expérimentaux, ces différences sont analyséesldanste :

» Les deux modeles FBA-TCC et M3DW-OAMO prévoientlabe binaire aligné dans
la direction du transferlk. Ce comportement est prévu pour le modele TCQypiiis
utilise I'approximation du premier ordre. Le mogl®3DW inclut dans la description
de I'état final les effets PCI entre les deux élmts du continuum. Une conséquence
de ces effets est la rotation des lobes verséi@yimais vu la grande différence entre
I'énergie de I'électron diffusé et celle de I'élexmt €jecte, le PCI n’a qu’une légere
influence sur la position des lobes. En revanahébe binaire mesuré est décalé vers
les grands angles d’environ ~12°. Ce shift estlainsi a celui que nous avons vu dans
le cas de He (figure 4.A.1) et confirmé par le mMed&CC. Le lobe binaire mesuré a
une largeur a mi-hauteur d’environ 54°, alors cegedeux théories prévoient un lobe
binaire plus large (72°) pour FBA-TCC ou moins &rg46°) pour M3DW-OAMO.
De ce point de vue, ce dernier modéle semble ptashp de I'expérience que le
modele TCC.

» La distribution de lintensité du lobe de recul dée par le modéle TCC est
symétrique, contrairement a la distribution asyméae observée dans I'expérience.
En plus, I'approche TCC sous-estime la magnituddotie de recul par rapport au
lobe binaire et ne reproduit pas la rotation de°~ce lobe vers les grands angles.

» L’intensité du recul fournie par le modéle M3DW-OA&Mest beaucoup plus faible
que dans l'expérience. Ga al ont montré analytiquement [Ga al, 2005] que

I'approximation OAMO est valide pour les faiblesleirs du moment transféré a

I'ion (g = K- Eb), typiqguement inferieures a l'unitg € 1 u.a.). Dans les conditions
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180
Figure 4.B.1: Tracé de la somme pondéree (voir 8.Aes SETD de l'ionisation des orbitalesg,3
1z, et 5, de N. Les parametres expérimentaux sonp =E589,6eV, k= 500eV, E = 74eV etd, =
-6°. La fléche indique la direction du vectdli; = 49°). La courbe pointillée noire représente le
résultat du calcul FBA-TCC (somme pondérée des tibitales) et la courbe pleine bleue représente
celui de M3DW-OAMO (contribution de l'orbitalesgdseule. Expérience et théories sont tous
normalisées au maximum du lobe binaire. L’échetlecdue montrée sur la figure est celle du modele
TCC, les données du modele M3DW étant multipliaed 6.

u]

n.on 27

120

Figure 4.B.2: Identique a la figure 4.B.1, mais pbionisation de I'orbitale interne &;. E; = 612 eV
et 6 = 43°. L'échelle absolue montrée sur la figure esle du modele TCC, les données du modéle
M3DW étant multipliées par 0,24.
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cinématiques de nos expériences, le moment dddra@sl’ion varie entre 1,5 et 3,2
u.a. ce qui met la validité de I'approximation OAMID question dans notre cas. Ces
mesures représentent donc un test sévere de Bap@tion OAMO, et c'est
précisément une des raisons qui ont motiveé ceitrava

Nous remarquons que la valeur minimaleyaest obtenue lorsque I'électron éjecté est

émis parallelement a la direction KHec’est a dire proche du lobe binaire, alors que la

valeur maximale de est obtenue lorsque I'électron éjecté est émisliplment a la

direction de-K, c’est a dire proche du lobe de recul. Par coreg@igon s’attend a ce
que I'approximation OAMO soit en meilleur accordvée lobe binaire et en mauvais
accord pour le recul, et c’est exactement ce qaluserve dans la figure 4.B.1.
En fait, bien que la sous-estimation de l'intensiéative du lobe de recul par ce
modele peut étre en partie attribuée au fait quetdribution des orbitalesil et 2o,
n'est pas incluse dans ce modéle, une partie gighife de ce désaccord est attribuée
a l'approximation OAMO dans les conditions de nggégiences.

> |l est important de noter que I'échelle absolueenbe par le modele TCC pour
I'ionisation de I'orbitale 8y seule est ~3 fois plus grande que celle obtenudepa
modéele M3DW-OAMO. Mais, puisque les données expénitales sont obtenues en
échelle relative, il est difficile de conclure ses vertus respectives de ces modeéles.

La plupart de ces observations reste valable adaoad de l'ionisation de la couche interne
204 (figure 4.B.2). En particulier,

» I'échelle absolue du modéle TCC est ~4 fois plublédaque celle obtenue par le
modele M3DW-OAMO.

» les deux calculs produisent des lobes qui ne sastdgcalés de la direction du
transfert, tandis que le lobe mesuré est décaklesigrands angles de ~8°.

» le lobe binaire mesuré a une largeur a mi-haut&nvdon 58°, alors que les deux
théories prévoient un lobe binaire plus large (7@3ur FBA-TCC et moins large
(48°) pour M3aDW-OAMO.

» Cependant, I'observation la plus marquante conckrriistribution de I'intensité du
recul. En effet, le modéle M3DW-OAMO trouve unebfaiintensité de recul tandis

que le modele TCC trouve une tres large structwec aun minimum peu

prononceé dans la direction d&. En revanche, les mesures expérimentales montrent

une tres grande intensité de recul qui n’est ragtegar aucun des deux calculs. Un
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tel comportement, non observé dans le cas ded#dion des orbitales externes (figure
4.B.1), reflete le rdle important que joue la stowe complexe d'une cible

moléculaire. Dans le cas des cibles atomiquesnisaiion des couches internes
produit des lobes de recul importants (comparéssacduches externes) [Lahmam-
Bennani, 1991], ce qui est toujours expliqué cond@tamt la signature de la présence
d’'une forte interaction de I'électron éjecté avianl résiduel, qui augmente dans le
cas d’'une cible multiélectronique : nos donnéeserpentales confirment une telle

tendance pour une cible moléculaire.

L’incapacité des deux calculs a reproduire compteta les distributions expérimentales,
surtout l'intensité et la forme du lobe de recubmnime le besoin d’'une théorie plus fine qui
décrit correctement la simple ionisation de la roolé N.. Nous rappelons que le modele
TCC a été testé valide [S&h al, 2002] dans la reproduction des données (e,2d)sahaute
énergie (~4 keV) [Chérictt al, 1989], donc sa mise en défaut dans notre cas &iesit
attribuée d’'une part a la différence d’énergie ghaat de nos conditions et d’autre part, a la
complexité de la molécule Nbar rapport a Het donc a la participation plus active de l'ion
résiduel dans le processus de la collision. D’apt#, le modéele M3DW-OAMO reproduit
bien la forme du lobe binaire expérimental (mais ga position), son lobe de recul trop petit
étant attribué a la défaillance de I'approximati@AMO. Clairement, I'approximation qui
consiste & moyenner sur les orientations moléadaians I'état initial n’est pas adaptée aux

cas étudiés dans ce travail.
4.2 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié, par des expeés (e,2e), la simple ionisation en
couche interne et externe, pour deux cibles atom@&umoléculaire, Ne et,NNous avons
présenté la section efficace triplement difféerdlgtiedans des nouvelles conditions
cinématiques qui permettent de transférer un momgmdrtant a I'ion résiduel. Les mesures
sont comparées aux modeles les plus élaborés dah@niaine, et, dans le cas du Ne, les
mesures sont faites dans deux laboratoires différ&ans le cas du Ne ep,Mvant et apres
chaque expérience, nous avons validé notre proeédwmpérimentale par des mesures
similaires sur I'He et en s’assurant de I'excellaotord avec le modele CCC.

Dans le cas du Ne-2p, nous avons trouvé un accaigbrmable pour la forme des
distributions angulaires en comparant avec lesltedsudes modeéles théoriques. Pour le Ne-
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2s, la comparaison expérience-expérience a moetrng différences, la premiére concerne la
présence d’'un épaulement ou d’un maximum a ~120¢ @euxieme réside dans le décalage
angulaire de la position du lobe de recul. La camipan entre la théorie et I'expérience a
montré aussi I'importance d’inclure les effets PGUr mieux reproduire I'intensité relative et
la position des lobes.

Dans le cas de JNnous avons mesuré la section efficace triplerdéférentielle de la simple
ionisation pour les orbitales moléculaires exterBeg 1m, et 2,. Des résultats similaires
pour l'orbitale moléculaire internecg ont été obtenus. Le résultat est comparé a deux
modéles les plus élaborés dans le domaine. Undhcamonnable est observé dans la région
du binaire mais des différences importantes samivires dans la région du recul entre
'expérience et la théorie et entre les deux tlesoentre elles. L'origine de ce désaccord est
en partie due au choix des conditions cinématigieesos expériences qui constituent un test
sévere pour les deux modeles puisqu’elles impliquee interaction forte de I'ion résiduel
dans le processus de la collision. Ces différemeestrent le besoin d'un raffinement des
modeles théoriques pour mieux décrire le procedsnsisation des cibles moléculaires, mais
egalement le besoin de plus de données expériraentsi possible avec une meilleure
résolution énergétique et obtenues sur une échblelue. Dans ce but, I'extension des
expériences a d’autres molécules est en courseeprbmiers résultats sont d’'ores et déja
obtenus sur la simple ionisation de £€ CH,. La discussion de ces résultats ne rentre pas

dans le cadre de la présente these.
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Chapitre 5

Expériences (e,2¢), (e,3-1e) et (e,3e) sur 'atome
d’Argon : effet Auger

5.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous étudions la simple ionisatio couche interne 2p et la double
ionisation d’'une cible d’argon. La particularité detre étude est qu’elle a été réalisée,
comme cela a été fait tout au long de cette thess; un choix des énergies qui permet un
large transfert d’impulsion a la cible, mais auskins le cas de la double ionisation, avec
deux électrons éjectés de méme énergie.

L’ionisation en couche 2p de I'argon a fait I'obgkt plusieurs études :

Les premiers résultats (e,2e) de simple ionisatigr(2p™) ont été reportés par I'équipe
d’'Orsay en 1984 [Lahmam-Bennagti al, 1984] avec une énergie incidente de ~8 keV, une
énergie des électrons éjectés de 150 eV et pdérelits angles de diffusion allant de 1° a 7°.
Ces résultats ont été comparés a des calculs dgoésriFBA’ (cf. chap. 1), élaborés par
[Grum-Grzhimailo, 1985] et [Brothert al, 1986] dans le cadre de la premiére approximation

de Born. Bien que cette approximation soit génératg exacte dans la limite des grandes
energies d'impact (= o) et des petites valeurs du transfert de momeatable (?—> 0,

aveck = ?0 — ?a), un grand désaccord a été trouvé en comparaqéience a la théorie,
désaccord qui met en relief la complexité de trastenvenablement I'ionisation en couche
interne.

En 1986 sont publiés [Stefani & al, 1986] de nouveaux résultats de simple ionisaii®ea
couche 2p d’Ar a 8 keV d’énergie incidente, unergieed’ éjecté plus faible (7 eV), et avec
un faible transfert d'impulsion a la cible (K = 6,0.a.). Un désaccord est encore trouvé en

comparant ces résultats au modéle ‘PWBjui utilise des ondes planes pour modéliser les

! Plane Wave Born Approximation
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électrons dans I'état initial et final, tout entee® dans le cadre de la premiere approximation
de Born.

En 1991, Bickert et ses collaborateurs [Bickatrtal, 1991] ont mesuré la section efficace
triplement différentielle d’ionisation de I'Ar (2@ des énergies incidentes plus faibles (~2,5
keV) et un plus grand transfert d'impulsion a lalei Ces mesures ont été comparées au
modeéle théorique CWBAqui décrit les électrons dans leur état initiafieal par des ondes
coulombiennes tout en restant dans le cadre deshai@re approximation de Born, révélant
toujours un désaccord, surtout dans la descripdioriobe de recul. Cependant, ce méme
modele décrit mieux les résultats de [Lahmam-Beneral, 1984] obtenus avec une énergie
incidente plus élevée et un transfert K plus petit.

En 1992, Zhang et ses collaborateurs [Zhetra, 1992] ont montré que les sections efficaces
mesurees dans [Bickeat al, 1991] peuvent étre reproduites par le modele ‘DAMBcrivant

les états de I'électron par des ondes distorduemcjuent implicitement d’autres effets.

En 1997, de nouvelles mesures ont été faites erralies par le groupe de Lohmann
[Cavanaghet al, 1997], a une énergie incidente de 1,2 keV etdifites énergies d’éjectés
variant entre 120 eV et 50 eV. Ces expériencexatdent avec celles faites en 1999 par
'équipe d’Orsay [Taouikt al, 1999] a une énergie incidente de ~5,7 keV ete émergie
d’éjecté de 10 eV, pour confirmer la tendance gdaéle la structure de la section efficace
triplement différentielle, a savoir que le loberdeul est dominant en intensité par rapport au
lobe binaire, contrairement au cas de I'ionisagarcouche externe ou le lobe binaire domine
généralement. Cette intensité de recul accrueteefibe forte participation de I'ion dans la
collision. Les résultats d’Orsay [Taoei al, 1999] ont été comparés avec les modeles FBA,
PWBA et DWBA. Ceux-ci s’averent completement inaéappour décrire I'expérience sous
ces conditions. Par contre, dans les condition$édgipe australienne, le modele DWBA
reproduit bien la forme des distributions angukiexpérimentales, et donne un rapport
d’intensité recul sur binaire correct. La seuldéténce entre les résultats du groupe australien
et ceux d'Orsay est que le transfert de quantitthdevement dans ces derniers est 5 a 6 fois
plus faible que pour le groupe de Lohmann. En d&mutermes, I'électron éjecté dans
'expérience d’Orsay n’emporte que tres peu de tiigade mouvement, ce qui correspond a
un régime ou le modele DWBA est moins performantrptécrire le processus d’ionisation
[Whelanet al, 1993]. Ceci confirme aussi la conclusion tirée[paaldi et al, 1993] suite aux
mesures faites sur le Xe(4d) qui ont montré unéraéation rapide de l'accord entre le

! Coulomb Wave Born Approximation
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modele DWBA et I'expérience lorsque le transfertgimntité de mouvement devient plus
faible. A noter aussi que dans le modele DWBA fesractions électrons - électrons d’ordre
supérieur a 1 (collisions multiples) ne sont pasgsr en compte. Or I'importance de ces
interactions a été demontrée par plusieurs expeaee(e,2e). Citons par exemple celles faites
sur H et He a des faibles énergies d’éjection [Ettthet al, 1986], ou encore celles
concernant des processus d’ionisation et excitaionultanées de I'hélium [Marchalaet
al]. Dans ce dernier travail, il a été mis en évideheffet déterminant des contributions du
second ordre du développement de Born. Finalerfiégtipe d’'Orsay [Taouikt al, 1999] a
remarqué que l'ionisation de la couche interne @p)I'argon donne lieu a une émission
Auger. L'interaction de cet électron Auger aveddatron diffusé rapide, puis avec I'électron
éjecté lent pourrait en effet expliquer 'asymétiie la distribution angulaire autour de la

direction du transfert de quantité de mouvemekt, abservée expérimentalement.

D’autre part, plusieurs travaux ont montré que téspnce d’'un troisieme électron non
détecté, électron Auger, peut engendrer des gffess collisionnels ‘PCI' avec I'électron
€jecté [Berezhket al 1978] et [Sewelkt al, 1984 a, b]. Ces effets peuvent effectivement
affecter la distribution angulaire de la sectioficete.

Le fait que l'ionisation de la couche interne (2g)l'argon donne lieu a une émission Auger
qui peut perturber les distributions angulairesmi$ation directe (e,2e) est a la base de I'une
des motivations de ce travail : réaliser de noegettxpériences d’ionisation sur I'argon ou

I'accent sera mis sur I'effet Auger, afin de cdnigr a élucider son importance.

5.2 Processus Auger

Les électrons Auger sont des électrons émis lola désexcitation d’'un atome, dans
notre cas I'atome d’argon. Ce phénomene a été gédoen 1923 par Lise Meitner (1878-
1968) mais c’est Pierre Auger (1899-1993) qui s‘@galement intéressé au phénoméne
guelques années plus tard qui lui a donné son homsgu’'un atome est bombardé par des
projectiles de forte énergie, un électron d’'unecteuprofonde est éjecté et I'atome est dans
un état excité. Il se désexcite par une transiétgctronique, un électron périphérique
‘descend’ et vient occuper la place laissée videtteCtransition libére de I'énergie qui peut
prendre deux formes possibles : I'émission d’'untphpc’est la fluorescence; ou I'éjection
d’un électron périphérique, c’est I'électron Auger.
Le processus Auger peut alors étre décrit par uraniéme a deux étapes (figure 5.1) : la
premiéere étape consiste en une simple ionisatida deuche 2p de I'atome d’Ar qui pourra
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étre considérée comme un processus (e,2e). Ladivex¢tape consiste en un réarrangel

électronique avec éjection d’'un autre électronadeoluch 3p.

électron Auger

K, P

S
kb
Premicre étape : Deuxiéme étape :
ot ot ++
Arte,— Art+e, te, ArT — Ar ey

Figure 5.1: Schéma d'un processus Auger dans le cas d’une diArgon

La distribution en énergie des raies Auger dartatee I'argon est donnée dans les tat
de [Siegbahrt al, 1969]. Afin d’évaluer la contribution des électsoAugerdans la zone 197
a 208 eV ou se trouve la gu-totalité des transitions LMM Auger de I'argon faisdobjet
de notre étude, nous avons tracé le taux de commtag électrons éjectés en fonction
'énergie analysée par notre détecteur b ou c,néégiant sur I'ensemble du domai

angulairefy c couvert par cet analyseur (figls.2).

2 T T T T

+ Experience
— o=14¢eV

1.8+ b

Intensité en u.a.

0.6

0.4+

02+

198 200 T 202 204 206 208
Energie des électrons Auger en eV

It

Figure 5.2: Spectre d’émission des électrons Auger d’Ar, gesrtransitions LM
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Nous avons ensuite comparé cette distribution néesar la distribution des électrons
Auger, représentée dans la figure 5.2 (courbe fopge la convolution de I'ensemble du
spectre de raies Auger pures (traits bleus) doan¢Siegbahret al, 1969] par notre fonction
(gaussienne) de transmission énergétique de I'smaty L’accord entre nos mesures (étoiles)
et cette convolution est tout a fait satisfaisddiaprés le spectre ci-dessus, le maximum
d’émission des électrons Auger est a 205 eV : d’ésergie choisie dans la suite pour nos

électrons éjectés afin d’étre au maximum d’émisslies électrons Auger.
5.3 Compétition des processus

Dans ce chapitre, nous décrivons nos mesures (et2@pur la premiere fois, des
mesures (e,3e) représentant respectivement laesi(Bp)l et la double (DI) ionisation de la
couche 2p d’Argon. Ces dernieres mesures sontségalisous des conditions énergétiques
permettant un transfert d’énergie important a lbleci(presque la moitié de I'énergie
incidente !), suffisant pour qu’il provoque soiteudouble ionisation directe en éjectant deux
électrons de la couche 3p, soit une double iowisatidirecte en €jectant en premier lieu un
électron de la couche 2p suivi, en deuxieme liGunal émission d’'un électron Auger. Cela
offre la possibilité d'étudier a plusieurs nivedaxcompétition et/ou l'interférence entre ces
deux processus de DI, directe et indirecte. Laréigu3 schématise les différentes ‘voies’ de

simple et de double ionisation de I'Ar conduisamin@me état final ionisé.

o1 Processu_s _‘%uger I = Directe
DI - Indirecte
— F & T
o
I‘Q
;:] - q \
v e AN DA
3p 3p
24— —— — 3
&
L4 ) 21)
. % _..._l 2p I III

Figure 5.3 : Diagramme illustrant les différentasies’ conduisant au méme état final ionisé. Les
intervalles entre les niveaux énergétiques ne pasta I'échelle.

Dans les travaux précédents, les valeurs faiblessdetions efficaces ont empéché

I'étude de ces processus dans le cadre de la dinémadéfinie ci-dessus. Ceci est maintenant
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rendu possible grace a notre nouveau spectronefte) (- (e,3e) comprenant trois analyseurs
toroidaux décrits dans le chapitre Il et qui addtit une amélioration remarquable sur
l'efficacité de détection.

Dans tous les travaux précedents, les électrorfasdif éjecté et Auger peuvent étre,
facilement distingués par leurs énergies cinétiques électrons les plus rapides et les plus
lents correspondent respectivement aux diffuségeetés tandis que les électrons Auger sont
caractérisés par leur énergie fixe. Nos expérien(eg®e) décrites dans ce travail se
caractérisent par une cinématique ou les électidhseés ont une énergie de 500 eV et sont
détectés en coincidence avec les électrons egabdd'énergie correspond exactement a celle
de I'électron Auger (205 eV). Dans ces conditidas, électrons éjectés et les ‘Auger’ ne
peuvent plus étre distingués, en d’autres termas ne pourrons pas séparer les expériences
(e,2e) et les expériences (e,e'-Auger). Evidemniétide compléete de ces processus est la
détection en coincidence des trois électrons datl#nal : diffuse, éjecté et Auger. Les
expériences (e,2e) sont alors complétées par perierce (e,3e) avec les mémes conditions
cinématiques afin de contribuer a la compréhendiorole des différents processus de double
ionisation directe et indirecte.

Nous avons donc étudié la DI directe et indiregtia Auger) de I'Ar suivant les réactions (1)

et (2) respectivement :

(1) Double ionisation directe :

eo(Eo) + Ar(3p°) — Ar*(3p") + e(Ea= Eo- Ev- Ec - Epi3p) + &(Es = 205 eV) + gE=205 eV)

(2) Double ionisation indirecte :

& (Eo) + Ar(3p’) — Ar(2p") + e (Es= Eo- Eo- Esi2p + & (E»=205 eV)

Art(2p"Y) - Ar(3p?) + €ug (Eau=205 eV)

ou Esiop = 248 eV est I'énergie de simple ionisation decéache 2p tandis que celle de
double ionisation de la couche 3p &sf3, = 43eV. Nous rappelons que les indices @ et
désignent respectivement ['électron incident efud#, les indiced et ¢ désignent ceux
€jectés apres la collision, tandis que I'indice gAdésigne I'électron Auger émis de I'atome
cible lors de son réarrangement électronique. Lescessus (1) et (2) illustrés
schématiquement dans la figure 5.3 contribuent legideux a notre mesure d’intensité.
Enfin, et pour essayer d’étre complet sur le caetale ce travail, il faut signaler que des

expériences similaires ont été rapportées par Dgetial [Doeringet al, 1990] et par Catoire

et al [Catoireet al, 2004]. Dans ces deux travaux, et contrairemerprasent travail, deux
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électrons sur trois de I'état final (éjectés et Aygnt été détectés en coincidence en ne tenant
pas compte de I'électron diffusé, avec une énatgi205 eV. Par ailleurs, Ford et al [Fetd

al, 1995], ont mesuré la section efficace du proegsiger sur du Mg, les électrons éjectés
et Auger ayant une énergie de 35 eV pour une énargidente de 3500 eV. Cette mesure a
montré une forte dépendance de la section effiesmcéonction de I'angle mutuel, ce qui
indique une forte corrélation entre les deux étewdr détectés. Enfin, signalons les
expériences (e,2e) de [Bolognedial, 2008] sur l'ionisation du Mg (2p), qui ont montré

limportance du lobe de recul dans l'ionisationceuche interne.
5.4 Expériences (e,2e) - (e,3-1e)

5.4.1 Description

Dans ce type d’expériences, les SETD résultantadééltection en coincidence des
électrons diffusé et €jecté issus de la méme mwilides électrons incidents avec une cible
d’Ar sont mesurées. Les expériences ont été réalisaccessivement avec deux conditions
cinématiques différentes. Dans les deux cas, lipaate I'électron diffusé est fixée g E
500 eV, tandis que I'électron éjecté est obsenk & 205 eV ou 225 eV, ce qui permet
respectivement d’inclure ou d’exclure I'électrong&u dans le signal mesuré. En effet (voir
figure 5.2), la contribution des électrons Auger mgsente a = 205 eV mais elle ne l'est
pas a 225 eV. Pour respecter, dans chacun descdsuxe principe de la conservation de
I'énergie avant et apres la collision, I'énergieidente est ajustée @ E 953 eV et 973 eV,
respectivement. Nous rappelons que I'électron €jest toujours détecté, grace a la géométrie
de notre double analyseur toroidal, dans les ganamgslaires comprises entre 20°-160° et
200°-340°. L’angle de diffusion est géométriquemizxd a 6, = £6° avec une acceptance
angulaire de 3°. A chacun de ces deux angles lgsdriexces de l'ionisation de I'’Ar donnent
lieu a une distribution angulaire formée de delpely I'un dans la direction du transf&rtle
guantité de mouvement (binaire), I'autre dans tedatfion opposée (recul). Par conséquence,
la distribution SETD obtenue a I'angle de diffusi®®, forme I'image symeétrique de celle
obtenue a8, par rapport a la direction du faisceau incidergtt€ symétrie a été utilisée
comme un test de vérification de notre procédurmesure. A signaler aussi que chacune des
deux expériences, & E 205 eV ou 225 eV, a été répétée plusieurs fois p’assurer de la
reproductibilité de nos résultats. Ceci fait, |ésultats expérimentaux discutés ci-dessous

représentent alors une moyenne statistique destoatedifférentes expériences.
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Une attention particuliere a été apportée pourssias que les résultats des deux expériences
a B, = 205 eV et 225 eV sont obtenus a la méme écheliive afin qu'on puisse les
comparer directement. Pour cela, nous remarquoesdjune expérience a l'autre, I'énergie
de I'électron diffusé ne varie pas alors que I'gieincidente varie trés pedHyEy ~ 2%), en
raison de la variation de I'énergie de I'éjecté.r Ranséquent, les sections efficaces
doublement différentielles (sans coincidences) @ediron diffusé restent quasiment
inchangées. Ce qui nous a permis d'utiliser ladfedge des évenements sur le détecteur ‘&’
pour normaliser les SETD des deux expériences etligs. Cette procédure introduit une

erreur inférieure a quelques pourcents dans notrgaraison.

5.4.2 Résultats et discussions

Les résultats des deux mesures (e,2e) réalidémseagie 205 eV et 225 eV de I'électron
€jecté sont présentés dans les figures 5.4 etréspectivement. Les sections efficaces
relatives mesurées a 205 eV sont comparées auiciiwéd théorigues des modeles BBK et
DWBA décrivant la simple ionisation de la couche @&p I’Argon. Nous rappelons que le
premier modele BBK (figure 5.4 (a)), décrit dansd@neret al, 1989], consiste a représenter
chacune des particules dans I'état final par urde @oulombienne. La particule incidente est
guant a elle décrite par une onde plane. Le dewxiemdele, DWBA (figure 5.4 (b)),
développé par Bartschat al [Bartschatet al, 1987], utilise des ondes distordues pour décrire
les particules dans le continuum. L'onde distordad’électron incident est calculée pour un
potentiel statigue moyen de I'atome neutre. Laepes compte de cette onde distordue rend
compte des effets de polarisation de la cible ajngi des mécanismes de collision élastique

de la particule incidente sur I'Ar.

Nous observons un dédoublement des deux pics bimdirecul dans nos mesures.

Notons que le pic binaire s’étend de part et daute I'angle 0°. Le minimum dans la

direction du transfert, ¥, est attribué au caractére p de l'orbitale ionidéest prévu par les

deux théories, toutefois il est plus prononcé dansas de BBK. Le deuxiéme minimum,

observé dans la directionk; est prévu par le modéle DWBA mais pas par BBK.p@nt
l'interpréter comme étant di a une réflexion ddéet&on éjecté dans le potentiel de l'ion
résiduel, dont le résultat est de former une sditeage symétrique du premier minimum,
dans la direction dek- Par ailleurs, le modéle DWBA prévoit un minimumpiortant vers
+90°, beaucoup moins présent dans le modele BB#ans les résultats expérimentaux.
Globalement, la figure 5.4 montre un accord raisdaentre I'expérience et la théorie, a
I'exception de quelques différences concernantggample 'amplitude des deux extrema.
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Dans le but d’essayer de comprendre I'origine dedifférences, les deux calculs théoriques
ont été faits pour deux angles de diffusion 6°°eaf8h de simuler I'effet de notre acceptance
angulaire expérimental®d, = 3°. Des changements mineurs sont observés dangdultats
théoriques obtenus a 3° et 6°, aussi bien en ceapderne I'amplitude des lobes que leur
forme, ce qui exclut tout effet notable de la r@soh angulaire sur nos résultats
expérimentaux.

Cependant, nous pouvons expliquer les différendesroées entre I'expérience et la
théorie par le fait que notre bilan énergétiquglé@our une expérience de simple ionisation
de la couche 2p d’Ar, ne garantit pas que les ddectrons éjectés atteignant nos détecteurs
ne sont issus que du processus de Sl. En eff@ieilgent également étre issus d’'un processus
(e,3-1e) de DI directe de la couche 3p, ou le igknis électron, non détecté, compense la
différence d’énergie entre les deux processus. e 0a I'énergie de 205 eV, nous pouvons
aussi détecter simultanément des électrons Auges idu réarrangement électronique apres la
Sl de la couche 2p (voir paragraphe 5.2). Ces deuxributions, la DI directe de la couche
3p et le processus Auger, se superposent doncndansmesures au signal (e,2e) provenant de
la simple ionisation de la couche interne 2p. Bamnehe, aucun des deux modeéles théoriques,
BBK et DWBA, ne prend en compte ces contributiodécrivant seulement la simple

ionisation de Ar-2p.

En fait, la remarque ci-dessus s'applique aussipdulpart des expériences (e,2e) ou (e, e-
Auger) précédemment publiées [Lahmam-Benmaral, 1984] ,[Stefanit al, 1986], [Zhang
et al, 1992] et [Cavanaght al, 1997]. Dans ces expériences, la superpositiosighal (e,3-
le) de la DI directe avec le signal (e,2e) de las$linévitable. Evidemment, tout dépend de
limportance relative de I'une par rapport a l'autPar exemple, la contribution du signal

(e,3-1e) de la DI n’affecte pas trop le signal €¢,@e la Sl dans le cas ou I'expérience, (ex :

[Bickert et al, 1991]), est réalisée dans les conditions du reritke Bethel?()b =K) ol la
section efficace de la SlI-2p est importante ettdliaction cible - projectile est largement

dominée par l'interaction binaire électron-électron

Nos conditions cinématiques sont loin du critére Bithe, impliquant des processus
d'interaction projectile - cible plus complexes,par conséquent la contribution relative du
signal (e,3-1e) peut devenir significative. En phisublions pas la contribution des électrons
Auger dans nos mesures. Compte tenu de tout cerécede, il n'est donc pas trop étonnant

gue l'accord entre les théories et I'expérienceaiieque raisonnablement bon.
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Figure 5.4 :Sections efficaces différentielles triples de Aurpdes parametres suivants , E 953 eV,

E, = 500 eV et E= 205 eV. Les points représentent les résultafgementaux, avec la barre
d’incertitude statistique. Les deux graphes repnéset le méme résultat comparé a deux théories
différentes : (a) modéle BBK et (b) modele DWBAWék pour deux angles de diffusion différents -3°
et -6°. Les sections efficaces mesurées sont nigdgmal a la théorie pour un meilleur accord visuel,
elles sont données en unités atomiques*{x10
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Pour mieux apprécier la contribution des électrAnger dans nos mesures, nous avons
réalisé les mesures a 225 eV d’électrons éjecésSeptées dans la figure 5.5. En effet, a 225
eV la contribution de I'effet Auger ne participespau signal mesuré puisque, selon le spectre
de la figure 5.2, a 225 eV on est loin de la zoendssion des électrons Auger de I'argon.
Nos mesures sont comparées au modele BBK. Comnselelaas de 205 eV, les calculs sont

faits pour deux angles de diffusion différents (€826°).

0 <270

1a0

........... BREK : fa=-3°
—— BBL : Ba=-6°

Figure 5.5 :Sections efficaces différentielles triples de Aurdes parametres suivants 3 E 973 eV,

E. = 500 eV et E= 225 eV. Les points représentent les résultafgementaux, avec la barre
d’incertitude statistigue. Les TDCS sont comparéesmodele BBK calculé pour deux angles de
diffusion différents -3° et -6°. Les sections affess mesurées sont normalisées a la théorie pour un
meilleur accord visuel, elles sont données en srtémiques (X

Comme mentionné ci-dessus, les deux expériencgs2@5 eV et 225 eV sont obtenues
a la méme échelle relative. Par conséquent, |ledtaits expérimentaux dans les figures 5.4 et
5.5 sont donnés sur la méme échelle relative, saquie les résultats du modele BBK a 225
eV sont multipliés par un facteur 0,65 afin d’obtenn meilleur accord visuel avec
I'expérience. La distribution angulaire obtenue [gamodele BBK change tres peu en forme
et en amplitude deyE= 205 a 225 eV, ce qui indique que les sectiofisaeks issues de la

simple ionisation de la couche 2p d’Ar restent quasstantes dans cette gamme d'énergie
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exploitée. Nos données montrent pourtant une vamiamportante tant en forme qu’en
amplitude lors du changement de I'énergiedE I'électron I'éjecté de 205 a 225 eV. Cette
constatation renseigne sur l'importance relativeselul processus qui ne contribue pas au
signal mesuré a = 225 eV, le processus Auger. Une soustractionsgesions efficaces
mesuréees ag= 205 eV et E= 225 eV nous donne donc une représentation gtieditde la
contribution des électrons Auger, méme si nousrsaypertinemment que les deux processus
de double ionisation directe et indirecte (via Ajgaénent au méme état final et peuvent

donc interférer.

04270

180

e 205 eV pour I'électron éjecté

« 225 eV pour|'électron éjecté
A o{205)-c(225))

Figure 5.6 :comparaison entre les sections efficaces expératenmesurées a,E 205 eV (cercle
plein) et i = 225 eV (cercle ouvert) obtenues a la méme éehelative, permettant une comparaison
directe entre elles et avec leur différence (trienguvert)

La figure 5.6 montre une comparaison directe degaleux mesures a 205 et 225 eV
ainsi que leur différence. Deux conclusions peudérst tirées :
(i) Tout d'abord, nous remarquons que I'amplitudelad ‘différence des sections efficaces’
0(205) -0(225) parait assez importante, comparable a del®(225). Cela signifie que la
contribution Auger est loin d'étre négligeable densadre de nos conditions cinématiques.
Ceci pourra expliquer, au moins en partie, lesd#ffices entre la théorie et I'expérience dans

la figure 5.4.
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(i) La deuxiéme remarque est que la distributi@s @lectrons Auger parait non isotrope,
contrairement a I'idée communément admise dantéadlture ([Sewelet al, 1984] et
[Stefaniet al 1986]). En fait, nous remarquons que l'intensiéécette distribution est plus

importante dans la région du binaire (ver®) que dans celle du recul (vers). Cela est a

mettre en opposition avec la grande intensité oBsevers l'arriére’ (—I?) dans les mesures a
225 eV ou seulement les deux processus de la 8t-8p la DI directe-3p contribuent, mais
pas Auger. Cette anisotropie pourrait probablerétnet attribuée aux interférences entre les
processus de la SI-2p et de la DI directe-3p.

Signalons a ce stade que la présence de I'éleginger ne peut pas étre la seule explication
pour justifier les différences observées entre péience et la théorie. En effet, les
distributions du modéle BBK a,E 225 eV (figure 5.5) montrent qualitativement te8mes
écarts a l'expérience qu'a,E 205 eV (figure 5.4a), ce qui signifie que la idution
manguante dans la théorie a 225 eV, la DI indir8pteest également importante.

Si nous voulons conclure a ce propos, nous poudivagjue les résultats présentes ci-
dessus, obtenus dans des conditions cinématiquéisupiares, nous transmettent deux
messages. Le premier est que lintensité de laribation des électrons Auger n'est pas
isotrope, probablement en raison d'interférencé® ém processus de DI directe de la couche
3p et de la DI indirecte via une émission Augerufemement, une description théorique
compléte de ces résultats se doit de tenir comgrerdis processus permis, c'est-a-dire la DI
directe, la DI indirecte et la SI-2p. Un tel suppih€orique, plus sophistiqué, est nécessaire

afin d’éclaircir I'origine des différences expérten théorie.
5.5 Expérience (e,3e)

Dans le but d’atteindre une comprehension plus flas différents processus déja
étudiés, nous avons réalisé une expérience (e@ay thquelle nous détectons les trois

électrons présents dans I'état final. (Voir parpgea2.6.b).

5.5.1 Description

Dans cette expérience, les sections efficaces uplamhent différentielles (SEQD ou
FDCS en anglais) sont mesurées en détectant fefediffusé en coincidence avec la paire
d’électrons éjectés de la cible d’Argon. L’énergicidente et diffusée sont fixées
respectivement agg953 eV et E=500 eV. Les deux électrons €jectés, provenantdsoit
processus de DI directe soit d’'une DI indirecte pefragraphe 5.3) ont alors la méme énergie
que les électrons Auger, soif & Ec = Eayg = 205eV. Il s’en suit que, méme si nous pouvons
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encore continuer a identifier les électrons diffus®@mme étant les plus rapides, les deux

autres électrons (éjecté et/ou Auger) sont totahtineliscernables.

A cause de la détection en triple coincidenceelggriences de double ionisation (e,3e) sont
bien connues par leur longue durée de mesure. Gifitaulté est d’autant plus importante
lorsqu’on ionise une couche interne, car les sestiefficaces sont plus faibles que pour
l'ionisation en couche externe. D'ou la nécessitial longue durée d’accumulation pour
atteindre une statistique raisonnable : un totaB@gours non-stop pour le résultat présenté
ici, pour un nombre de coincidences totales de(®@environ, ce qui correspond a une
fréequence de 0,2 coincidence par seconde. Dansehidnle de ces coincidences, seules les
coincidences vraies sont d'un intérét physiquec&3rcoincidences vraies représentent 0,5 %
de I'ensemble des coincidences totales soit un dauk0® coincidences vraies par seconde.
Ceci laisse présager d’'une statistique faible rendi@xploitation délicate. Nous notons
gu'une amélioration de la statistique, par exemglan facteur 2, impliquerait une
accumulation des données sur une durée au moiais 4ltis longue. Nous rappelons aussi
gue dans le cas d'une accumulation (e,3e), l'iitceld statistique relative ou précision
dépend d’un facteur proportionnel au courant iy ebapitre 2, paragraphe 2.6.b. Ceci conduit
a une valeur spécifique du couragg; iqui minimise I'incertitude relative pour des cdrahs
expérimentales données (figure 2.15). C’est I'ueg ebnséquences de la présence du bruit de
fond uniforme d{ aux trois électrons non corréléssdl’état final (voir le spectre de temps de
double ionisation, figure 2.13). Nos expériences loen sir été effectuées a ce courant
optimum (environ 3 nA). Il est inutile d’espérer @iorer la statistiqgue en augmentant la
densité de gaz ou l'intensité du faisceau d’électrimcidents car cela ne peut conduire qu'a
une dégradation du rapport signal/bruit et a urtéribeation de la ‘qualité’ de I'expérience

définie par l'incertitude statistique relative.

5.5.2 Résultats et discussion

Les mesures sont effectuées avec des électrons © @& méme énergie. Cette
caractéristique doit se retrouver sur les sectaffisaces par une symétrie en échangeant le
réle des électrons b et ¢ détectés de part etrd’alat I'électron incident. Cette remarque nous
permet de soumettre notre résultat a un double testpremier consiste a obtenir une
distribution angulaire des sections efficaces masar-¥, identique a celle mesurée &, tout
en échangeant le role des électrons b et ¢, etréstermesgezd+ &, &, &) = Oezd-&, -6, -

4). Le deuxieme test consiste a obtenir une symétrialedpar rapport a la direction

incidente de la somme des deux distributions mesairéd, et - &, [Catoire, 2006]. Malgré la
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faible statistique, nos données remplissent cex dgigences de symétrie (voir figure 5.7
[Catoire et al, 2007]). Enfin, et comme conséquence du premist de symétrie, une
amélioration de la statistique du résultat fingté@ obtenue en additionnant les deux séries de

mesures correspondant & €t a-6,.
La figure 5.8 est une représentation en 2D de $&ribution angulaire des sections

efficaces de notre expérience (e,3e). Dans la,suites commentons quelques observations

expérimentales que nous avons pu déduire de ckatisu

325

300

275

Theta C {deg.)

250

225

octiShaaid |

25 50 75 100 125 150
Theta B (deg.)

200

Figure 5.7 : Exemple extrait de [Catoire et al, ZDGnontrant lasymétrie axiale par rapport a la
direction incidente de la somme des deux distrimstimesurée a & et -6,. Dans le graphe, sont
montrées des distributions angulaires d'une exm&ee(e,3e) pour des électrons éjectés de 205 eV,
une énergie incidente de 953 eV et un angle dasibifi de -6°. La barre de couleur indique le nombre
d’événements enregistrés par pixel.

0] Tout d’abord, nous notons une structure complexgcbe présentant plusieurs
maxima (qu’on désigne par ‘pics’ dans la suite,gmrci de concision) et minima
d'intensité. Nous tenons a souligner que, malgfailtde statistique, nous croyons
que ces structures sont suffisamment significatipear deux raisons. La premiére
est denature statistique en effet, chaque pic n'est pas constitué d'un pexel

qui contient 35 évenements mais de plusieurs pw@kns qui 'entourent et qui

11l est & signaler que la figure 5.7 est directenextraite de I'article de [Catoiret al, 2007], dans lequel une
convention différente a été adoptée pour les anBlasrapport a la présente figure 5.8, les anlesg, doivent
étre inter-changés.
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contiennent entre 18 et 23 événements environ.t Ciagdgration de tous ces
pixels qui définit vraiment la présence d’'un pia deuxieme raison est dature
physique l'intensité présente sur le diagramme en deldess picsn’est pas un
bruit de fond, mais un vrai signal (e,3e) de triple coincidericemant une
contribution plus ou moins uniforme. Le vrai bruif} aux coincidences fortuites, a

été soustrait ainsi qu’expliqué au chapitre 2, giaphe 2.6.b.

25
50~
2
g 75
° 100
. i
B
p
H 125
150
335 310 285 260 235\\210
Theta b (deg.) S
I = B
0 5 10 15 20 25 30 35
B ! F L R
i0° 0° | o° 0°
502
_60° 160° S +50°
N\ 190° -90°
-120° +120°

Figure 5.8 : Distribution angulaire de la sectiofffieace quintuplement différentielle relative d’'une
cible d’Ar en fonction des angle€} et 4. Les deux électrons éjectés ont la méme énergd®eeV,
I'énergie du diffusé est fixée a 500 eV et I'andgediffusion est -6°. La barre de couleur indigaee |
nombre d’événements enregistrés par pixel. Lesraimmes de la partie inférieure illustrent la
direction d’émission des trois électrons respectigat pour les maxima B, F,L et R (voir texte).

108



(ii) Les pics les plus notables dans la figure $08t notés par B, F, R et L dans le but de
simplifier la discussion dans la suite. lls cormsgent aux diagrammes d’émission
schématisés en bas de la figure.

* L’intensité du pic B (Backward, par rapport a laedtion incidente) est attribuée a
I'émission vers l'arriere des deux électrons égctie la cible, sous des angles
symétriques de + 120° par rapport au troisiemetr@ieajui est diffusé &, = - 6° ce
qui coincide pratiquement avec la direction 0°. ki symétrie tend a minimiser la
répulsion coulombienne entre les trois électron$é&dat final (dont les vitesses sont
similaires : y~1,54, ().

* De la méme manieére, les électrons b et ¢ peuvessi &tre émis vers I'avant (pic F,
Forward), dans un arrangement symétriquégQu= + ~ 60°.

Il est remarquable de constater que les positiogsilaires de ces deux pics B et F
coincident étroitement avec les quatre structubsgmvées dans la figure 5.4, a la fois
dans les expériences, et dans le modéle théorigMBAD: le pic B coincide avec la
double structure du lobe de recul, observée a @mwi120°-130°) ; le pic F coincide
avec la double structure du lobe binaire a envi@®°-60°). Or le modele DWBA ne
décrit que la simple ionisation 2p directe et meattipas compte du tout du processus
Auger. Il est donc raisonnable d'associer les Bies F essentiellement a un processus
de double ionisation indirecte en deux étapes ftep), ou une Sl-2p se produit en
premier lieu. Un électron Auger est ensuite émisr@miere quasi-isotrope, suite au
réarrangement électronique de la cible, un peundalaiere de la relaxation de la cible
qui donne lieu au mécanisme shake’q®0).

(iii) Les électrons éjectés b et ¢ peuvent aussi €mis dans une configuration conduisant
aux pics L (Left) et R (Right) a ~ (-50°,+90°) ou(-90°,+50°), respectivement. Cette
configuration est remarquable par le fait qu’'un dextrons est émis a angle droit par
rapport a I'électron diffusé, évoquant une coliisibinaire électron-électron, ce qui
conduit a l'attribution de ces deux pics au praceste double ionisation directe de la
couche 3p via le mécanisme a deux étapes 2 (typo2st€S2Z) comme suit : un électron

incident d’énergie 953 eV est d’abord diffusé spast angle apres une collision binaire

! Shake-Off est un mécanisme du premier ordre gusiste en une interaction unigaatre le projectile et un
électron de la cible conduisant a une premieresaiitin, tandis que la deuxiéme ionisation se fait yne
relaxation de la cible [Tweed, 1992 ; Dugaeetl, 1992].

2TS2 est un mécanisme du deuxiéme ordre, qui dersisdeux interactions successives du projectée deux
électrons de la cible, conduisant a une ionisagiodeux étapes (two-stepri2eractions) [Tweed, 1992 ; Duguet
et al, 1992].
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avec un électron de la couche externe 3p. Un électera alors €jecté de la cible en
faisant un angle droit par rapport a I'électrorfudi€é (d’ou I'angle + 90°) avec une énergie
205 eV. L’électron diffusé (avec une énergie restale 953-205-15,6 = 732,4 eV) rentre
a nouveau en collision avec un second électrom @deuche 3p et I'éjecte (avec I'énergie
205 eV) dans un processus (e,2e), en étant lui médigusé sous I'angle 6° avec une
énergie de 500 eV. Cette collision de type (e,®@dait a un pic binaire a + 50°. C’est le
mécanisme TS2 bien connu.

(iv) Il est bien établi dans la littérature [Beraket al, 2003] que si le processus de double
ionisation résulte d’une interaction unigque du ectije avec la cible, (comme dans le cas
du mécanisme du premier ordre ‘SQ’), alors la iistion de la section efficace doit
présenter un axe de symétrie (noté S dans la figutedont I'existence correspond a
I'émission symeétrique des deux électrons éjectésgmport a la direction du transfert de

moment, 4, -6, =—(6, -6¢) . Or nous remarquons clairement que cette symésti@iolée

dans notre résultat, signature de la présence meegsus d'ordre supérieur, tel que le
mécanisme TS2, qui doivent jouer un rdle ainsigapose dans (iii).

(v) Enfin, nous remarquons que la distribution tetdnsité dans la figure 5.7 est assez
complexe puisqu’elle présente d’autres pics, particement celui vers ~ (310°,160°), ou
encore l'autre plus faible a ~ (215°,140°). Nouavons pas d’interprétation simple a ces
pics en termes de mécanismes connus de doublationisCependant, ils pourraient étre
lies a linterférence des différents processusmdaion conduisant au méme état final,
donnant lieu a de ‘nouveaux’ extrema non prévus @ar simples considérations

cinématiques.

Du point de vue théorique, il n’existe pas, a nato@naissance, de modele théorique
décrivant la double ionisation dans nos conditionedéle qui pourrait nous aider a mieux
comprendre ces données. Cependant, il existe ymmedpe théorique utilisée par [Catoire,
2006] qui est en fait un développement du modefgagimatif développé par I'équipe de
Metz ([Elazzouziet al, 2005 et 2006]). Ce modéle consiste a écrire fection d’onde
définissant I'état final sous forme du produit de ®nctions d’onde coulombiennes (d’ou
l'appellation 6C) qui décrivent I'électron diffusét les deux électrons éjectés en tenant
compte de leur interaction avec le noyau, ainsi dgi¢outes les interactions mutuelles entre
les trois électrons dans la voie finale. Les quatgicules dans la voie finale (I'électron
diffuse, les deux électrons éjectés et I'ion résifgont traitées sur un pied d’égalité, c'est-a-
dire que ce modéle va au-dela de la deuxieme appation de Born. Durant son travail de
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these, Said EIAzzouzi a développé ce modele enigrdieu pour calculer la section efficace
guadruplement différentielle pour la double ionmatd’'une cible atomique d’argon par
impact électronique basé essentiellement sur leanigme Shake-Off. Ce développement
s’avere incapable d’expliquer toutes les donnéegérxentales. La prise en compte
théorique du processus Auger (introduit pour lanpéee fois par Fabrice Catoire [Catoire,
2006]) et des mécanismes a deux étapes’ BBITS2 sera slrement nécessaire pour la
compréhension des résultats expérimentaux, maggéeeloppement nécessite un temps de

calcul considérable, et I'exploitation des réssltaiste impossible actuellement.
5.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résdiatdeux expériences (e,2e) et
(e,3e) de simple et de double ionisation d’'uneecidrgon sous des conditions cinématiques
jusqu’a alors inexplorées, caractérisées par uyeltmansfert d’énergie a la cible, et ou les
deux électrons é€jectés ont la méme énergie cirgétitexperience (e,3e) implique la
détection en coincidence des électrons diffuségeetés y compris les électrons Auger. Ce
sont des expériences trés délicates en raisonréesaibles sections efficaces, mais dont la
réalisation a été rendue possible grace a la skgsdrcrue de notre spectrométre.

Un accord raisonnable est obtenu en comparantasofiats (e,2e) avec ceux des deux
modeles théoriques BBK et DWBA qui tiennent congealement de la simple ionisation de
la couche 2p. Le modéele BBK ne reproduit pas leodbtément des deux lobes binaire et
recul tandis que le modele DWBA prévoit un minimiumportant a £ 90°, non présent dans
les résultats expérimentaux. Les différences digrpérience et les théories sont attribuées
aux difféerents processus de double ionisation matus dans les deux modeles, soient la DI
directe de la couche 3p et la DI indirecte via i€sion d’'un électron Auger.

Quant au résultat (e,3e), la distribution de I'msiéé mesurée révéle une structure
complexe et riche présentant plusieurs extremaaetie résultant des interactions qui tendent
a minimiser la répulsion coulombienne entre lesstiectrons de I'état final. Certains des
pics observés sont directement liés a ceux obselx@s les résultats de I'expérience (e,2e).
lls peuvent étre attribué aux différents mécanismi@misation (Shake-Off, Two-step 2,

emission d’électron Auger...).

1 TS1 est un mécanisme de premier ordre, qui censistune interaction unique du projectile avecitidec
conduisant a une premiére ionisation ; I'électremmaque ainsi libéré provoque une deuxiéme iordsapar
collision avec un autre électron de la cible [TweEaB?2 ; Duguett al, 1992].
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Conclusion générale

Nous avons présenté dans ce mémoire une sérisuleate concernant la simple et la
double ionisation par impact électronique de cilgks ou moins complexes, atomiques et
moléculaires. Ces résultats ont été obtenus dans)qeériences ‘complétes’ (e,2e) ou (e,3e),
sous des conditions cinématiques inexplorées, tEais®es par un grand transfert de moment

a l'ion résiduel qui joue ainsi un réle importaaing I'intensité de recul.

Nous avons commencé ce travail par I'étude dériale ionisation de la molécule;H
Dans le but de valider notre procédure expérimentalus avons effectué un travail similaire
pour I'atome He : les résultats sont en excellesbed avec ceux du modele référence CCC.
Les résultats de Hsont comparés a deux modeéles théoriques, les gumrés dans le
domaine. Un accord raisonnable est observé erdgmpdrience et la théorie, surtout par
rapport & la distribution du lobe binaire. Le désad dans la comparaison concerne, d'une
part, la position des lobes binaires attribuée sxaféets de second ordre, et d’autre part, la
faiblesse de l'intensité de recul prévue par lésutsipar rapport a celle expérimentale, ce qui
appelle a un développement pour une meilleure neadigln de l'interaction avec le noyau.
Des effets moléculaireont été mis en évidence dans une comparaisonteliexdre les
résultats expérimentaux de,Het ceux obtenus sur He dans les mémes conditions
expérimentales. On observe une diminution ou ugenaatation, dans le cas de la molécule,
de lintensité du pic de recul par rapport a celie binaire, suivant I'énergie de I'électron
éjecté. Ce comportement a été interprété commge létaésultat d’effets d’interférence (type
fentes d’Young) dues a la diffusion de I'onde &egpar les deux noyaux de la molécule. Nos
mesures confirment la présence de ces interféregicapportent un éclairage nouveau en
montrant pour la premiere fois leur caractére aaosf (augmentation du recul) ou destructif

(diminution du recul) suivant I'énergie et donddagueur d’onde de I'onde éjectée.

Nous avons ensuite présenté des résultats d’erpése(e,2e) sur des cibles plus
complexes, le néon et le diazote, ionisées en eoexterne ou interne.
Les mesures sur le Ne sont réalisées dans deuratalbes différents et sont comparées a

cing modeles théoriques, ce qui a permis de monimaportance, dans ces conditions
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cinématiques, de certains effets comme les inierecglectroniques post-collisionnelles ou
I'interaction avec le noyau.

Les résultats sur la molécule Bbnt comparés aux prédictions de deux modeélesitjuisr
représentant I'état de I'art actuel pour décrirenisation moléculaire, le modéle FBA-TCC
(First Born Approximation - Two Centre Continuum} & modéle M3DW-OAMO
(Molecular Three body Distorted Wave approximatierOrientation Averaged Molecular
Orbital). Un accord raisonnable est observé entpgrience et théorie, vue la complexité du
processus d’ionisation des molécules, mais il géridée fortement pour I'orbitale interne
N2(20g). Le désaccord sérieux observé entre la faibkEngité de recul prévue par les calculs
par rapport a celle expérimentale a montré la sit€es’améliorer la description de
l'ionisation moléculaire par I'utilisation de meidlires fonctions d’'onde multicentriques et une
meilleure prise en compte de la diffusion par legaux, mais il a aussi montré la faiblesse de

la méthode OAMO utilisée pour moyenner sur les dige orientations moléculaires.

Enfin, nous avons présenté les résultats de depgriexces (e,2e) et (e,3e) de simple
et de double ionisation d’'une cible d’argon, dams a@onditions ou les deux processus
peuvent entrer en compétition. Un accord raisormabt obtenu en comparant nos résultats
(e,2e) avec ceux des deux modéles théoriques BERMBA qui ne tiennent compte que de
la simple ionisation de la couche 2p. Les difféemnentre I'expérience et les prédictions
théoriques sont attribuées aux différents procedsudouble ionisation non inclus dans les
deux modeles, soient la DI directe de la coucheet3fa DI indirecte via I'émission d'un
électron Auger. Dans I'expérience (e,3e), la distiion de l'intensité mesurée révele une
structure complexe et riche présentant plusieunelm, en partie résultant des interactions
qui tendent a minimiser la répulsion coulombienné&esles trois électrons de I'état final.
Certains des pics observés sont directement li€euk observés dans les résultats de
'expérience (e,2e). lls peuvent étre attribués différents mécanismes d’ionisation (Shake-

Off, Two-step 2, émission d’électron Auger...).

Ces études sur la Sl (e,2e) de cibles moléculamasen cours d’extension a d’autres
molécules plus ou moins complexes. Des résulta@igmpnaires trées encourageants sont déja
obtenus, et en cours d’analyse, concernant la sifopisation des ‘molécules a effet de serre’
CO, et CH,.
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Les résultats spectaculaires obtenus en (e,3eArsurcitent a étendre I'étude dans
deux directions :

- la DI d’atomes simples, avec pour objectif I'é&ude la corrélation structurelle dans
la cible. Sous les conditions du critére de Bethsg,distributions angulaires des électrons
€jectés permettent d’'obtenir des informations d@®csur une quantité fondamentale : la
densité bi-électronique. Les seuls résultats exista ce jour sont ceux obtenus dans le
groupe sur He.

- la DI de petites molécules : le domaine est guaiment vierge ! La comparaison des
résultats avec ceux obtenus sur des atomes ‘prodessaient, entre autres, mettre en

évidence des effefsurement moléculaires
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