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Introduction

La double ionisation d’atomes a depuis fort longtemps intéressé les physiciens
car elle constitue un test trés sévére pour la description des systémes a deux électrons.
Les premiéres études théoriques de la double ionisation datent des années 1966-1967.
Byron et Joachain'! ont ainsi montré pour la premiére fois I’importance capitale de la
corrélation dans 1’état initial : 1’utilisation d’une description de I’atome d’hélium par un
modeéle & électrons indépendants donne une section efficace de double ionisation nulle!?.
Ils ont aussi estimé que la corrélation dans la voie finale (les deux électrons éjectés) était
négligeable dans le cas du calcul de la section efficace totale de la double photoionisation
de I’hélium. Tweed™ a pour la premiére fois essay¢ d’inclure la corrélation dans I’état
final par I’intermédiaire de charges effectives. Mais tous ces calculs et tous ceux qui
suivront jusqu’aux années 1994 ont été effectués dans le cadre d’un modéle basé sur une
collision en une étape (une premiére ionisation) appelé shake-off. Pourtant, Mc Guire!,
Carlson et Krause'® entre autres avaient déja émis ’hypothése de mécanismes en deux
étapes. C’est donc seulement en 1994 que Popov et al'® ont calculé, a ’aide de
nombreuses approximations, la contribution d’un mécanisme en deux étapes appelé TS1
ou le premier électron éjecté heurte un électron de la cible et I'ionise.
Nous avons donc repris le calcul de la contribution TS1 sans les approximations utilisées
par Popov et al et effectué pour la premiére fois celui de la contribution de TS2
(I’électron incident heurte et ionise successivement deux électrons de la cible) pour la
double ionisation de I’hélium par impact électronique. Ces calculs sont difficiles car ils
nécessitent I utilisation de la deuxiéme approximation de Born qui aboutit a 1’évaluation
numérique trés délicate d’une intégrale triple. Nous avons, a ce propos, repris la méthode

de Piraux! (développée dans sa dissertation doctorale soutenue 4 I'Université de Louvain



(1983)) qui avait alors calculé la section efﬁcaée différentielle d’ionisation de
I’hydrogéne atomique par impact d’électrons i I’aide de I’approximation de Born.
L’absence d’expériences de type (e,3¢) ( les deux électrons éjectés et 1’électron diffusé
sont détectés en coincidence ) sur ce méme atome d’hélium ne permet pas a I’heure
actuelle de confirmer ou d’infirmer nos calculs mais les récentes expériences du groupe

d’Orsay sur I’argon’® et le néon! ont clairement démontré I’existence du mécanisme
TS2.



Chapitre I :La double ionisation des atomes par impact

électronique :généralités

I-1- Rappels
On se propose de rappeler ici quelques éléments de la théorie générale des
perturbations appliquée aux collisions ionisantes par impact électronique (L. Landau and E.

Lifchitz physique théorique tome 3 mécanique quantique).

I-1-1 - Condition de validité de la théorie des perturbations

Soit une particule soumise & un champ extérieur dont I’énergie potentielle est
considérée comme une perturbation. L’équation de son mouvement s’écrit (en appliquant

I’équation de Schrodinger non perturbée) :

A\V(o) +k2\v(°) =0 k:—:— (1'1)

dont les solutions sont des ondes planes. L’équation de la correction ¥ de premiére

approximation a la fonction d’onde donne :

m_ 2m U

Ay®P +k? y o

v (1-2)

ou U est I’énergie potentielle.



La solution de cette équation peut s’écrire sous forme de potentiel retardé :

i v
[y u.y.z) e =~ (1-3)

2’

w®(x,y,2) =~

avec d V'=dx'dy'dz' et r’ = (x-x')? +(y - y")? +(z- 2')?. (1-4)

La condition de validité de la théorie des perturbations que doit satisfaire U pour
I'identifier 4 une perturbation est que : y® ((y. Soit (a) I’ordre de grandeur de Iespace
ou le potentiel est non nul. Si on suppose que 1’énergie de la particule est assez petite pour

que (ak) soit inférieur a I’unité ou soit du méme ordre, alors le facteur e dans (1-3) n’est

pas essentiel dans I’évaluation de I’ordre de grandeur et I'intégrale entiére est de I’ordre de

v | Ul|a?, de sorte que y® ~(ma? |U|/#*)y, et nous obtenons la condition

2.
U« n}:—az(pour ka 21). (1-5)

2
ha’ correspond a ’ordre de grandeur de I’énergie cinétique que posséderait la

On note que

particule si elle était enfermée dans un volume de dimensions linéaires (a).

Dans le cas des grandes énergies, tel que ka >> 1, le facteur e joue un rdle essentiel,

réduisant considérablement la valeur de I’intégrale. Si on prend pour axe des x la direction
‘du mouvement non perturbé la fonction d’onde non perturbée s’écrit y =e™*, Si on

cherche des solutions pour I’équation :

Ay® 42y ® =il_r:Ueikx (1-6)

telles que ¥® =™, | k étant supposé grand, il suffirait de garder dans Ay les seuls

termes ol le facteur e** est dérivé, ce qui nous donne :



oo 2mU |
2ik—= . 1-7
x R (-
On en déduit que y® =e*p = —%e“"‘ J.de. (1-8)

Cette intégrale donne (dans le cadre de la théorie des perturbations):

| ¥~ m|U|as @)

2
d’ou |U|<<h—ka——(ka >> 1) (1-9)

et v=hk/m

On remarque que cette condition est plus faible que (1-5), donc si on peut
assimiler le champ a une perturbation pour de petites énergies de la particule, ceci reste

aussi valable pour les grandes énergies mais la réciproque est généralement fausse.

I-1-2 - Approximation de Born

La section efficace de diffusion peut étre calculée sous une forme générale dans le
cas trés important ou le champ diffusant peut étre considéré comme une perturbation. Ceci

est vrai si I’une des deux conditions suivantes est réalisée (voir I-1-1) :

|U|<<— (1-10)

—ka (1-11)

a est le rayon d’action du champ U(r), et U son ordre de grandeur dans la région principale
de son existence.

Lorsque la premiére condition est satisfaite, I’approximation envisagée s’applique
pour toutes les vitesses de la deuxiéme condition, et donc dans le cas de particules

suffisamment rapides.



D’aprés le paragraphe I-1-1 de ce chapitre, si on cherche la fonction d’onde de la
forme y=y® +y®, ot ¥ =e*" correspond & une particule incidente de vecteur d’onde

k=P/n, on déduit de la formule (1-3) :

IU(X" y| , Z') ei(kr'+kR) g'_ (1_12)

W (x,y,z)=-
v (x,y,2) R

m
2nh?
Si on prend I’origine au centre diffusant, nous ménerons le rayon vecteur R de I’origine au
point d’observation de y et nous désignerons par fi le vecteur unité de R,. Soit 7' le
rayon vecteur de I’élément de volume dV; ona R =R_ - 7'. Aux grandes distances du centre
R, >>r' on obtient:

R=|R,-7|=R, -F i (1-13)

Si on substitue ceci dans (1-12), on obtient I’expression asymptotique suivante de y® :

-
-

o m e
* 27h* R

o

[uEye o ay (1-14)

(k'=kii' étant le vecteur d’onde de la particule aprés diffusion). Comparant avec la

définition de I’amplitude de diffusion dans (1-12) on obtient I’expression :

_-m
T 2mh?

® fu e ay (1-15)

ou il y a eu changement des variables d’intégration ainsi que 1’introduction du vecteur :

g=k-k (1-16)
tel que q=2h sin % (1-17)

6 est I’angle entre k et k , c’est a dire I’angle de diffusion.




Si on éléve au carré le module de I’amplitude de diffusion, on obtient la formule suivante
pour la section de diffusion dans 1’élément d’angle solide dQ : '

mz
dc=W“U ¥ ay|? do (1-18)

On voit que la diffusion avec variation d’impulsion de #q est déterminée par le
carré du module de la composante de Fourier correspondante du champ U.
La formule (1-18) a été introduite la premiére fois par M. Born (1926) : une telle

approximation dans la théorie de collision est dite approximation de Born.

1-2 - Aspects théoriques de la double ionisation

{10-12] et al

Les premiéres expériences (e,3e) effectuées par (Lahmam-Bennani
(1989,1992)) ont ouvert une nouvelle voie de recherche dans ce processus intéressant et trés
informatif que constitue la double ionisation.

La notation (e,3¢) se référe & une collision doublement ionisante par impact
électronique ou les trois électrons dans la voie finale sont détectés en coincidence.

Ces expériences sont difficiles & réaliser car les événements de triple coincidence sont
faibles, surtout lorsqu’on les compare a ceux de double coincidence (e,2e) correspondant &
une simple ionisation. Les sections efficaces totales sont de méme trés faibles puisque pour

le cas d’une cible d’hélium, le rapport entre les sections efficaces totales de double

ionisation c** et les sections efficaces totales de simple ionisation c* est de 0,5%.

Les événements de triple coincidence correspondent a la section efficace

5
quintuplement différentielle notée 5DCS : d’o , ou tous les parameétres
dE,dE,dQ,dQ,dQ,

cinématiques de la collision sont déterminés (énergie et position angulaire de chaque
électron dans la voie finale).
Généralement cette section efficace quintuplement différentielle est exprimée en fonction de
la variation de la position angulaire de I’un des électrons éjectés.

Ces expériences, difficiles a réaliser en particulier dans le cas de I’hélium, sont

remplacées par celles notées (e,3-le) qui consistent & ne détecter que deux des trois
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electrons dans la voie finale. Dans ce cas la section efficace quadruplement différentielle

dc - i
lorsque I’électron diffusé n’est pas détecté).
aE.dE, 0 d0, (o P )

4DCS s’écrit:

Les premiers travaux théoriques significatifs ont été effectués par Byron et
Joachain!! (1967), Tweed™, Neudatchin® et al (1977), Smimnov'" et al (1978). Ces
auteurs ont pris en compte la corrélation électronique de la cible dans leurs calculs, mais ont
estimé négligeable la corrélation électronique dans la voie de sortie. Byron et Joachain!'! ont
calculé la section efficace totale de double photoionisation de 1’hélium alors que Smimov!**!
et al, Neudatchin™! et al ont calculé des sections efficaces différentielles pour la double
photoionisation de I’hélium, de I’hydrogéne moléculaire et des gaz rares. Les derniers
auteurs ont aussi considéré la double ionisation de ces mémes cibles par impact
électronique. Du point de vue historique on peut considérer que ’article de Neudatchin!' et
al est le premier & montrer ’avantage de déterminer les sections quintuplements
différentielles. Tweed a également déterminé les sections efficaces totales et simplement
différentielles de la double ionisation de I’hélium, de I’ion hydrure et de I’ion lithium. 11 fut
le premier & utiliser des charges effectives dépendantes de la situation relative de chaque
électron éjecté. Mais ces charges ne dépendaient que des modules des impulsions de chaque
électron éjecté.

Ce n’est qu’en 1991 que Le Rouzo'” et Dal Cappello!'®! ont amélioré le modéle
de Tweed.

Pour rendre compte de toutes les interactions coulombiennes Le Rouzo!'! et Dal

Cappello!!

ont introduit des charges ef“ectives qui dépendent explicitement de la situation
relative de chaque électron éjecté. Ce modéle permet de trouver une section efficace
différentielle nulle lorsque les deux électrons sont éjectés avec une méme énergie et en une
méme position. Les modéles précédents donnaient alors un maximum pour cet événement
car ils négligeatent I’interaction électron-électron dans la voie finale.

[16] ot Le Rouzo!?

Néanmoins le modele élaboré par Dal Cappello ne rend pas compte des
récents résultats de la double photoionisation de I’hélium['”),

Il semble que la variation des charges effectives soit trop brutale pour des énergies
d’électrons éjectés proches (les charges varient de deux a moins ’infini sur un faible

domaine angulaire).
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C’est finalement I’utilisation du modéle BBK (Brauner Briggs et Klar'*'" (1989))
qui permet de mieux rendre compte de la plupart des résultats expérimentaux. Le modéle
BBK, appliqué pour la premiére fois par Joulakian®", Dal Cappello et Brauner (1992) a la
double ionisation de I’hélium par impact électronique, traite de maniére exacte le
comportement asymptotique de la fonction d’onde du double continuum. Cette derniére est
un produit de trois fonctions d’ondes Coulombiennes représentant d’une part les interactions
électron éjecté-noyau et d’autre part D’interaction mutuelle électron-électron par

I’introduction d’un facteur de Gamow :

ra-i/|k, -k,
multiplié par une fonction hypergéométrique confluente

F(i 7] &, - K[ LmiCkyR g +Kyy Rypp))

-1~ - - . . : . .
avec k,, = E(k' ~k,) et ot k, et k, désignent respectivement les impulsions des électrons
éjectés.

Dal Cappello®®'?*

et al ont montré que dans la plupart des cas le seul facteur de Gamow
suffisait 4 rendre compte qualitativement des résultats expérimentaux. Cette derniére
modélisation (modéle BBK approché) appliquée au cas de la double ionisation des gaz rares
par impact électronique, a donné un bon accord avec les précédents résultats expérimentaux
du groupe d’Orsay*>2)L11 faut toute fois préciser que le modéle BBK ou le modéle BBK
approché donnent effectivement un bci. accord qualitatif avec I’expérience mais non
quantitatif. Le désaccord pour ce dernier aspect est flagrant et a été prouvé lors de I'étude de
la double photoionisation de I’hélium. Dans ce cas, et si le traitement proposé était bon, les

2] mais en

formes longueurs et vitesse devaient donner le méme résultat, or il n’en est rien
abscence actuelle de meilleurs modéles nous nous sommes contentés d’utiliser le modele
BBK approché dans notre approche afin de modéliser au mieux les deux électrons éjéctés

dans la voie de finale. Les derniéres expériences (e,3¢) sur I’argon et le néon!®”)

ont
néanmoins montré une dissymétric de la SDCS par rapport au transfert d’impulsion

R =k ~k, lorsqu’un électron est &jecté suivant cette méme direction de K. Ceci démontre de
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fagon formelle qu’un mécanisme réactionnel en deux étapes, nécessitant 1’application de la

deuxiéme approximation de Born, intervient dans un processus de double ionisation.

Ceci démontre également que le modéle BBK ne peut expliquer les derniéres expériences
puisqu’il respecte la symétrie autour du transfert d’impulsionf®?",

On distingue trois mécanismes réactionnels possibles pour la double ionisation d’atomes par
impact électronique!*?),

Le premier, appelé shake-off (SO), consiste en une premiére ionisation (analogue i
celle rencontrée dans une collision (e,2e)) suite a un choc binaire avec 1’un des électrons de
la cible. Aprés ce premier choc, un des autres électrons de la cible est soumis 3 une variation
brutale du potentiel d’interaction (diminution de la charge d’une unité) et peut alors étre
éjecté de la cible.

Ce premier mécanisme est décrit par la seule premiére approximation de Born et
les sections efficaces différentielles présenteront toujours une symétrie par rapport au
transfert d’impulsion X lorsque ’un des électrons est éjecté suivant cette direction. Dans
tout ce travail nous considérons le cas de collisions par impact électronique de haute énergie
(de 1 keV 4 5 keV) sur des cibles atomiques neutre de numéro atomique petit. On peut donc
considérer que les électrons incident et diffusé sont décrits par des ondes planes.

Le deuxiéme mécanisme, appelé two-stepl (TS1), est un processﬁs comportant
deux chocs. Le premier est analogue 4 celui du SO : choc binaire électron incident-électron
de la cible.

Le deuxiéme choc est du a une interaction électron ¢jecté-électron de la cible ionisée. Ce
deuxiéme mécanisme est décrit par la seconde approximation de Born mais conserve la
symétrie autour de X énoncée plus haut.

Le troisiéme mécanisme, appelé two-step2 (TS2), est une succession de deux
collisions électron incident-électron de la cible. La premiére est encore une fois identique a
la premiére étape de SO et de TS1. La seconde concerne 1’électron diffusé une premiére fois
et un autre électron de la cible.

Ce mécanisme nécessite aussi la deuxiéme approximation de Born pour étre décrit

mais, cette fois-ci, présente une dissymétrie autour du transfert d’impulsion X .
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L’étude des collisions (e,3€) devrait permettre, dans un trés proche avenir, d’établir la part
de chaque mécanisme réactionnel suivant le type de conditions cinématiques étudiées. Mais
les collisions (e,3e) présentent aussi un ihtérét majeur en spectroscopie atomique : celui
d’étudier la corrélation électronique d’une cible. Dans ce dernier cas il est nécessaire que les
mécanismes TS1 et TS2 n’interviennent pas et que seul le mécanisme S.O domine. 11 avait
déja été montré en (1985) par Yudin® et al que la 5DCS est proportionnelle au module de
la double transformée de Fourier de la fonction d’onde initiale de la cible lorsque les deux
électrons éjectés avaient une énergie élevée (ils pouvaient alors étre décrits par des ondes
planes). Ceci n’est actuellement pas possible au point de vue expérimental.

Plus récemment, Popov®!

et al ont proposé les conditions cinématiques
(coplanaires) suivantes :

- un des électrons éjectés a la méme énergie que I’électron diffusé (de 250 eV i 1 keV)

- ’autre électron éjecté est trés lent (de 1 eV 420 eV)

- I’électron diffusé et 1’électron éjecté rapide sont détectés de part et d’autre de la
direction de I’électron incident avec un méme angle (20°<0 < 60°)
La modélisation utilisée (ondes planes pour les électrons incident, diffusé et éjecté rapide,
onde Coulombienne ou onde distordue pour I’électron éjecté lent) a montré 1’extréme

sensibilité de la SDCS par rapport aux fonctions d’ondes utilisées pour décrire la cible!?!.

I-3 - Aspects expérimentaux de la double ionisation des gaz rares par impact
électronique

Les expériences (e,3e) sont réalisées, aciucilement, en géométrie coplanaire
asymétrique. L’énergie de I’électron diffusé est alors trés supérieure a celle de chacun des
électrons éjectés (typiquement 5 keV pour I’électron diffusé et de 5 eV a 75 eV pour un
électron éjecté). L’électron incident d’énergie E; et d’impulsion k; entre en collision avec
un atome au repos et I’ionise doublement, produisant ainsi trois électrons dans la voie finale
identifiés par e,e, et e,, d’énergie E,,E, et E, et d’impulsions k,,k, et k,. Ils sont
repérés par leurs angles 0,,0, et 8, par rapport a la direction de I’incident.

Les équations de conservation d’énergie et de quantité de mouvement pour cette

collision sont :
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L’étude des collisions (e,3¢) devrait permettre, dans un trés proche avenir, d’établir la part
de chaque mécanisme réactionnel suivant le type de conditions cinématiques étudiées. Mais
les collisions (e,3e) présentent aussi un ihtérét majeur en spectroscopie atomique : celui
d’étudier la corrélation électronique d’une cible. Dans ce demier cas il est nécessaire que les
mécanismes TS1 et TS2 n’interviennent pas et que seul le mécanisme S.O domine. Il avait
déja été montré en (1985) par Yudin®® et al que la SDCS est proportionnelle au module de
la double transformée de Fourier de la fonction d’onde initiale de la cible lorsque les deux
électrons éjectés avaient une énergie élevée (ils pouvaient alors étre décrits par des ondes
planes). Ceci n’est actuellement pas possible au point de vue expérimental.

Plus récemment, Popovi®!

et al ont proposé les conditions cinématiques
(coplanaires) suivantes :

- un des électrons éjectés a la méme énergie que 1’électron diffusé (de 250 eV a 1 keV)

- I’autre électron éjecté est trés lent (de 1 eV a 20 eV)

- I’électron diffusé et I’électron éjecté rapide sont détectés de part et d’autre de la
direction de I’électron incident avec un méme angle (20°<6 <60°)
La modélisation utilisée (ondes planes pour les électrons incident, diffusé et éjecté rapide,
onde Coulombienne ou onde distordue pour I’électron éjecté lent) a montré 1’extréme

sensibilité de la SDCS par rapport aux fonctions d’ondes utilisées pour décrire la cible™®),

I-3 - Aspects expérimentaux de la double ionisation des gaz rares par impact
électronique

Les expériences (e,3e) sont réalisées, aciucilement, en géométrie coplanaire
asymétrique. L’énergie de 1’électron diffusé est alors trés supérieure a celle de chacun des
électrons éjectés (typiquement 5 keV pour 1’électron diffusé et de 5 eV a 75 eV pour un
électron é&jecté). L’électron incident d’énergie E; et d’impulsion k; entre en collision avec
un atome au repos et I’ionise doublement, produisant ainsi trois électrons dans la voie finale
identifiés par e,e, ete,, d’énergiec E,,E, et E, et d’impulsions kk, et k,. Ils sont
repérés par leurs angles 0,,0, et 8, par rapport 4 la direction de I’incident.

Les équations de conservation d’énergie et de quantité de mouvement pour cette

collision sont :
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E =E +E,+E™ +E,

k =k +ky +k, +E,

On note que le transfert est tel que k =k, -k, =k, +k, +F,,
oi E'" est I’énergie nécessaire pour arracher a I’atome cible deux électrons. .

Le but de ces expériences est de connaitre la distribution angulaire des électrons éjectés

dans I’espace, leurs énergies étant fixées.

I-3-1 - Principe des expériences

On rappelle que le travail de I’expérimentateur consiste 2 mesurer en angle et . .
énergie les électrons diffusé et &jectés provenant du centre de collision; cette analyse se fi -t
en deux étapes :

a) - la premiére étape consiste & détecter les électrons, pour cela il existe plusiet
types de détecteurs. Le choix du détecteur utilisé dépend essentiellement de la gamr .
d’¢énergie dans laquelle se situe celle de 1’électron a détecter : dans le cas des électro -
rapides (diffusés) il y a tout d’abord sélection en énergie par un analyseur électrostatique -
ensuite détection par un ensemble scintillateur photomultiplicateur; par contre dans le ¢ .
des électrons lents (éjectés), il a été mis au point derni¢rement et pour la premiére fois v 1
systtme permettant P’analyse simultanée en multiangles et multiénergies grice a »
spectrometre & électrons et ceci dans tout Ie plan de collision®*3"!,

b) - 1a deuxiéme étape consiste a trier les électrons détectés, c’est & dire détermin .
les électrons ayant participé a une collision de méme type et pour cela 1 technique «

coincidence reste la meilleure méthode de sélection.

I-3-2 - La détection par coincidence

La technique de détection par coincidence a été mise au point pour les collisio
(e,2€) pour I’étude de la simple ionisation par impact électronique avec excitation ou non ¢
Iion résiduel : les deux électrons sortant sont détectés par coincidence.
Pour les réactions (e,3¢) ¢’est une technique trés difficile car elle consiste & détecter les trois

¢lectrons sortants en coincidence ce qui rend la fréquence des vraies coincidences de I’ordre
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de 0,6 10 c/sec (1c/heure) dans le cas de I’hélium entrainant un temps d’accumulation
conséquent pouvant aller jusqu’a plusieurs mois. |

Ceci nécessite le perfectionnement du matériel pour maintenir la stabilité des
grandeurs physiques. Une autre méthode possible est la coincidence (e,(3-1)e), qui se situe
entres les (e,2¢) et les (e,3e). Elle est nettement plus facile que (e,3¢) car seuls deux des
trois €lectrons sortant sont détectés en coincidence, ce qui augmente considérablement le

nombre des vraies coincidences et par conséquent réduit le temps d’accumulation.

I-3 -3 - Contrainte liée a la détection par coincidence

Pendant les expériences de détection par coincidence, les électrons émis lors de la
collision sont analysés en angles et en énergies correspondant aux données de 1’expérience
étudiée, puis sont détectés. Le grand probléme qui se pose lors de cette manipulation est de
reconnaitre les électrons ayant participé a la méme collision (appelés électrons corrélés), or
ces électrons ont une énergie connue par suite, leur vitesse 1’est aussi; ce qui permettra de
connaitre le temps (appelé temps de vol) qu’ils mettent pour parcourir la distance du centre
de collision au détecteur qui doit étre une constante pour les électrons corrélés.
Donc la technique va consister & mesurer la différence de temps entre deux électrons partant
du centre de collision, la comparaison de ces temps mesurés permettra de savoir si les

électrons sont corrélés ou non.
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Chapitre II :Calcul de la section efficace différentielle de

double ionisation

La section efficace quintuplement différentielle (SEQD) de la double ionisation

d’un atome par impact électronique s’€crit :

d’c _4KKK,

2 2 2
4Q,d0,d0,d(3az) KK

(M[H (2-1)

ol M est ’amplitude de diffusion qui dépend essentiellement des mécanismes
collisionnels considérés. Sa forme générale dépend de la fonction d’onde décrivant le
systéme (cible et particule incidente) dans son état initial et de celle décrivant ce méme
systéme mais cette fois-ci dans son état final (ion, électron éjecté, électron diffusé) et du
potentiel qui décrit I’interaction entre 1’électron incident et la cible (dans notre cas il sera
Coulombien).

II-1 - Description de I’état initial

Les atomes étudiés dans ce travail se caractérisent par une derni¢re couche fermée
de type 1s®> ou ns’np®. Dans le cadre de 1’approximation du coeur gelé on pourra négliger
I’action des électrons des autres couches et donc nous aurons i examiner uniquement 1état
final et initial des électrons concernés par la collision.

On s’intéressera dans nos applications a des cibles d’hélium et d’argon.
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cas de I’argon
La fonction d’onde initiale, déterminée par J. Langlois®®?, s’écrit :

(D;(ﬁ,’-g):;C:’_‘L' YY@®) 1A @) ;ay R('ljigj’rZ) R(n,,e,r))+(r, or,) (2-2)

R(n,&,r) = (2n!) V2 (26)™*V2 ™! exp(-er) (2-3)

et C’;,‘f’uo est le coefficient de Clebsch-Gordan. Les coefficients «; sont donnés par le

tableau :

-0,318825
0,9529636
0,861769
-0,413939
-0,280631
0,023109
0,084186
-0,117540
0,078558
-0,008608

A Wl KN R W] N N~ N~
A W] W K W] W N W] N N =

Cette fonction inclut 94% de I’énergie totale de corrélation. Dans le cas de gaz rare comme

I’argon 3p°, la fonction d’onde utilise une superposition de configurations qui inclut huit

composantes.

3p° -3p*('8)3d* (')~ 3p* (' $) 425 ('5) - 3p*(' ) 4p*('S)

2-4
=3p*CP)4p’(°P) - 3p* (°P)3d* (*P) - 3p* (' D) 4p* ( D) - 3p* (' D)3d*(' D) -4
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Cas de PHélium

La fonction d’onde initiale, établie par Silvermann et al® s’écrit ;

byl | NOSDIS @ 15 (D12 + I<2p.,(1)2p,,<z>
CVIHZ | 2 20,2 - 25,2)2p., ()

(2-5)

N est la constante de normalisation pour (1s,1s”), A est un paramétre variationnel, 1s et 2p
sont des orbitales atomiques d’atomes hydrogénoide. Cette fonction d’onde inclut 80% de
I’énergie de corrélation. Bien que de qualité modeste elle nous permet néanmoins de rendre
compte d’une partie des corrélations radiales et angulaires dans I’atome d’hélium tout en se
prétant fort bien aux calculs analytiques et numériques lors de I’utilisation de la seconde

approximation de Born.

I1-2- Description de I’état final
L’état final sera décrit par un produit de deux fonctions d’ondes coulombiennes, proposées

par Byron et Joachain!"! | multipli¢ par le facteur de Gamow!*'%*!;

1

i 7 VA
2 e g™'th I'(1+ ) I (=i

k,

@,(E,,Ez)= Li(k, 7, +kn)) x

(2-6)

: Z z _
et g%/t T (] +ik—2) Iy (=2 =ik, .F, + k)T —K—)
2

(2r)* k, 12
I et ,F, sont respectivement les fonctions gamma et hypergéométrique

confluente, la charge effective vue par 1’électron éjecté correspond a celle de I’ion résiduel

et vaut donc 2.

II-3 - Cas du mécanisme skake-off (SO)
Lors d’une collision électron-atome, il est habituel de considérer que le projectile
interagit avec un seul électron de la cible et I’éjecte tandis que le deuxiéme électron est

éjecté de I'ion résiduel : ceci peut-étre expliqué par le mécanisme dit de shake-off dans
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lequel le réarrangement de la cible suite 4 1’éjection du premier électron entraine 1’éjection

du deuxiéme :
iE N N 1 eiEi T
M — -
© =\ 20" ——579r(L...N)[ - . "'Z: |r—r l (2n)*? ¢; (1,...,N) (2-7)
i
On note que :

1, est la position du j*™ électron, r est la position de 1’électron incident ou diffusé par
rapport au noyau et

N est le nombre d’électrons de I’atome.

L’électron incident ainsi que le diffusé seront décrits par des ondes planes

ik;.F nl':
((2 7 )3’2J car ces deux électrons auront une énergie toujours supérieure a 1KeV.
T

Les fonctions d’ondes ¢; et ¢, représentent 1’état initial et final de la cible.

Aprés intégration sur la variable 7 on obtient :

N -—
M, = sz <¢f(1 ~-N+ Z}exp (k.7)

¢,(1,...,N)> (2-8)

Dans le cas de cibles constituées de gaz rares dont la derniére couche est np® on utilise les
approximations suivantes :

- la premiére consiste 4 ne tenir compte que des électrons de la couche np® du gaz rare car
deux de ces six électrons vont étre éjectés et que les autres électrons seront considérés

comme spectateurs (approximation du coeur gelé).

. 1 8 -
On obtient alors : M, =———(¢(,..6)| -6+ exp(ik.F)
27°K = !

¢ (1,..,6)> (2-9)
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- La deuxiéme consiste a supposer que les fonctions d’ondes de I’état final et initial peuvent
s’écrire simplement en fonction des deux électrons concernés par le processus de double
jonisation®®! d’od

M, = <<I>i (1,2)’ eikil 4 gkf _ 2‘¢f(1,2)> (2-10)

Le calcul de M, se réduit alors a un probléme a deux électrons actifs.

Pour calculer M;, on a besoin des fonctions d’ondes ®,(1,2) et ®;(1,2).

114 - Mécanisme Two-step (1)

I1I-4-1- Formulation du mécanisme

Le mécanisme two-step 1 (décrit par Carlson et Krause™') consiste en deux
interactions successives li€es : une ionisation directe ( identique a celle existante dans les
collisions (e ,2 e¢) ou un électron est éjecté préférentiellement suivant la direction du
transfert d’impulsion (+ X ou — K ) suivie d’une collision entre ce premier électron éjecté et
un électron de la cible. Lors de la premiére ionisation I’ion (He") est soit dans un état n=1
ou dans n’importe quel autre état intermédiaire (de n=2 a n=w0). L’utilisation de la seconde

approximation de Born conduit au terme Mrg; :

1 ¢ dk

Mg = _;Z:; I(_Z;r? <'//f(l;1al?z)lV12 |'//:L (iaafl,Fz)> X

(var(F.7R)e™ % |V, |55 i (7.5))

[k -k -21, +i7] @-11)

1 2 1 1
avec Vi, =—,et V=-—+—+—
rl2 ra rol raZ

ou k, désigne I’impulsion de I’électron éjecte aprés la premiére collision (de type (e,2¢)) et

I, est I’énergic nécessaire pour éjecter un premier électron de la cible (n=1) et
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éventuellement exciter le deuxiéme électron (n=2). 11 est intéressant de souligner ici que la
conservation de Iénergie n’est pas respectée dans le formalisme de Born : I’intégrale sur £,

a comme bornes zéro et I’infini. Par contre 1’une des contributions principales a cette

intégrale provient bien de la conservation de 1’énergie lors de la premicére collision, :

KKK
2 2 T3 th

(2-12)

Le calcul complet du terme Mrs, étant long et difficile on va s’intéresser uniquement aux cas
ou:

n = 1(1s) et n=2(2s,2p,, 2p;, 2p_;) d’ou:

_l J’ dic; ﬁzlf(ic.l’i‘;)IVﬁ '//::l(i‘.aaﬁ,’-;»
@n) (K - k2 =k =21, +in]

T
V,|e%* y,7.5)

™=

Vel /i = =y k.7,
('//a (ka,rl’r2)e .

o[- A A A R AR )

a i I 25l 7, 2 =
(27[)3 <'//f(k1,kz) II/IZ '//a (ka)rhrz)> [k,-2 _kj _ kf _212: +17]]

I dk, (¥, (k. 5)|V,| w2 (F,7,,7))

Y2, R ) €
@2z)’° [k,z—kf—kf—212po+in] (e o

AT T RA)

I d/?a <le(E1,:i‘.2)Isz|\P:M(Eafl’fz»

(% (k.5 R)
(27)? [kf—k;—kf-yz,,i +in] ( v

Vole™™ ¥,(7,,7,))

[ (¥, 6y, B | 927 (. F17))
@n) |6 -k -k -1, + in]

SR AAT] ALGR ACRA)

(2-13)
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I14-2- Calcul des termes du mécanisme TS1 (cas n=1 (Is))

Le terme correspondant s’écrit

<Tf(i£1’i£2) 'VIZI le:ﬂ(l—r;’Fl”-‘;)>
@) [k - k2 k2 =21, +in] (2-14)

(E1 (B, 7.5) €55 | 9,7, 7))

M, (1s)=—— _[

En appliquant la formule de Bethe on obtient :

Mm(ls)z—li’i (;”; <‘P (k. k)| —

(%o ,07.7) -

‘P:‘l (El,r‘,,r;)>x

12

~2 4 ¢ +e"‘"‘I’(r1,> (2-15)

En introduisant I’orthogonalisation de 1’état intermédiaire par rapport a 1’état initial
¥ (7,.7):

wal(lza,'r‘l,fz»:] W;S(Ea’fl’fz»_<Wi(fl’f2)| leas(]_&a’fl’f2)>l Wi(fl’fz» (2-16)
on obtient :

MTSl(ls)___ J.(z )3/2 (< f(kl’k ) r

- <Wi(-f1,f2)| Wis(Eaafl’f2)><Wf(E1:E2) —

Iy

Wls(ka’rlar2)>
Wi(f1>f2)>]

v (ka’rl’rz)><'//x(rlar )I i e

12

(rl’rz)> ('//. (7.%)

(wrr 7| +f v, ¢.5))

2-17)
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Dans un premier temps on va s’intéresser au terme

@,.)=(¥,7.%)

€% +e3 ¥ (7 7)) (2-18)

Calcul du terme @ ; (V)

En remplagant ‘¥,(7;,7) par son expression (équation (2-5)) on trouve :

o, (V‘,) = ﬁ(NZ«%J eil:'; ¢">+ <¢ls’| eth|¢2h > + 2<¢“| elk'r|¢|:'><¢u|¢|,- ))
+%z(<¢2"° et %Po) +<¢2h e*’ ¢2h>+<¢2p.. e P2, ») (2-19)

ce terme est calculé analytiquement (voir annexe I1II)

Calcul du terme o ;(V,) :

04(Vo)=(¥ (K, %, 5)| Vo[ ¥ 5, T,)) . (2-20)

2. ){(eulo)

eik.F eiki

0,0 = | V(o) 0. )oudo) + (0. k)

efi ew;

+ow]e]o ) 0.k o)+ (0u] 0. No k)

+%(<¢m,| e*’|p,,, )(%(ka)l%,, ) - (¢,1,| e|o,, )(wc(ka o)

(P 15]e e, oG, )} 221)

le développement de ce terme est donné dans ’annexe, il est calculé analytiquement.

1
5P}

I

Calcul du terme o, (l):<‘lf’f k), k,)|—|¥,(k,.T,.T, )> (2-22)
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1 e e T (o T e
04() = [d F @) Vi) FOR) (2-23)
12 : .
Y = . 7, F(ker) n . ~
avec: F{ () =§(4nx~z)" e M”kTY’""' k)Y, ()
r(+1 .
et tel que: ﬁ(/a)_L;—(;—lJ'I;—:’)' ™ 2kr)™ x ¥ Ml +1—in 21 +2,2ikr) .
avec : V(%) = [ &, 0*(1,. ) (I ll) 5 () (2-24)
12

dont ¢ (lsa’-;)=R1s(rz)Ym(fz); R(r) = 22;/2 e’ (Z, =2(He"))

Z3/2 1671'3/2

Ceci nous donne : V, (%) = =2 ———— Z( i) EAORE v, (1) Y, )Y, (k)  (2-25)
k, (27) L,
2r t 51 0
tel que : v, () = J're F, (k,r) t = 2\ dr (2-26)
2 r

en remplagant dans (2-25) on obtient :

z¥% 167 (4n)’ T i-ta-titte (i G on ()4ou(k) L
kokika2m)*'% 4 427 t
m,mymy,

(& %@ YW@ Y, G) Ry Y, (k) Y,Gk) Y. (k)

7 =

(2-27)
on rappelle que:
AL A R T U
~ * * — my+m 12~3
jdrl lemz Yllml Ylama - (_ 1) 2 I(T) (2-28)
o o o/\-mj-m m,
etque: R, = [ F, (kn)v,®)F, (kr)dr (2-29)
le calcul de ce terme est purement numérique voir annexe I et II.
Calcul du terme o 4 (i)
s
1 o]
wﬁ[—) = '//f(klakz) — v (7,7,) ’ (2-30)
rl2 r12
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1
5P

D2 0 sve (5 s
wﬂ(5)= 1+ 42 <(p°(k“rl)%(k2’r2)

+<‘Pc(E1,fl)(Pc(E2a?2)

¢ (1s, 7)o (15,1, )>

1
Tip

P (lS’ ’ -fl ) () (]S, ?2 )>

1
I,

A " -
+—={0.(k;,T))o.(k,,T
ﬁ<¢(11)¢(2 2)

(P(zpo’fl)(p(zpo’f2 )>

_<(pc(El’fl)(pc(k2’-f2) r_ (p(2pl,'f,)(p(2p_1,'r'2)>
12

_<(Pc(l-€1’_f1)¢c(kz:f2) . ¢(2P1:?2)<P(2P-1af1)> (2-31)
12 '

en introduisant la formule de Bethe : 1 = L a4 e

idg e—ii.?,
n, 2x* Q7

on obtient :

1 1 2 di g
—_ __N[ k iAF
mﬁ(r,z) 272 N1+ 22 { V& <¢‘( ‘)le

+<¢c (El ), e

o(1))(. (k)| e

p(is"))

o2p,)) o (k)| e

¢(1s'>)<¢c(1€z)| e w(ls))]+%[(¢c (k)| e w2p,))

- <¢c (El )l e o(2p, )><¢c (1}‘2 ) l ey

#(2p_))~{p. (k)| *

e(2p_, )><¢c (Ez ) l et

#(2p,))
(2-32)

apres développement (voir annexe III) on obtient une somme d’intégrales triples qui

nécessite un traitement numérique.
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II-5- mécanisme TS2

II-5-1- Formulation du mécanisme

Le mécanisme two-step2 (TS2) (décrit par Carlson et Krause®! ) consiste
également en deux interactions successives liées : une ionisation directe ot un électron de la
cible est éjecté préférentiellement suivant la direction du transfert d’impulsion intermédiaire
(différence des vecteurs &, - k,) suivie d’une collision entre 1’électron diffusé et un autre
électron de la cible.
L’électron incident est donc diffusé deux fois par la cible dans ce mécanisme TS2P*. Lors
de la premiére ionisation I’ion He" est soit dans un état fondamental n=1 ou dans n’importe

quel autre état excité (n>1). L’utilisation de la seconde approximation de Born conduit a :

Moy =| - T [ (v, () & 1.0 wa R 7 ) )
I I U (R TR

X

v,

(Wb"(];p’_‘;afb)eik,ﬁ W'(;.;"vz)eﬂ;,?;,>

dk, (v B B) e PP yi(h, 7o) e )

1
_ZZ,,: J @2r)’ 67 k2 -k - 21, +in]
(W7 7) 547y, R 50 (2-33)
on note que :
vo-Ll.  yo_l. v--2,1,1
To2 To1 o T Ty

La présence de termes dans 1’expression de Mrs; est rendue nécessaire par le fait que I’on ne

peut pas savoir si I’électron (%, ) a été éjecté avant 1’électron (k,).

I1-5-2 - Développement du calcul

En introduisant la formule de Bethe on obtient :
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d, (v B %y R ) Wi A 5| e Dy (7. 5)

-1
My, =—
752 e ;J.(zﬂ.)a (k.2 -—kf _k‘z _21")
- oI (k k)
o ¢ di, (vGk, VAR,
_;Zn: .[(2”)3 (K —k k2 -21) <y/b(kl’r1’r2)'e IV/i(’i,rz)>
(2-34)
et en tenant compte de I’orthogonalisation de ‘¥, par rapport & ¥, on obtient :
1 difha . 1 iCk,~k,)F, ngy o =
=7 2 G (W BB 2y B 7))
<Wg(E1,ﬁ,f2)’eﬂ(ia(ﬁ+f2) \Vi(flafz)_<wg(§1,ﬁ,f2) I\Vi(flafz)>(wi(fpf2)| gia(12) lWi(fl’f2)>
[ki2 ~k2 -k2 —ZIn]
_"Z <Wf(E1,E2) gikakon \VE(Ez,Tl,Tz)>
[P Chans
<\Ug(k2,fl,_f2) eikia(ﬁﬁ” Wi(fl’F2)> _<W{)‘(E2’fl’f2)|Wi(fl>f2)><Wi(fl’fZ)I e’ia(i+2) Wi(fl,f2)>
(K —k2 —k% —2In)
(2-35)
On s’intéressera dans un premier temps au cas oun = 1
soit le terme w,; = <y/,,(k BB eFulithati \y (B B )> (2-36)
— 2 kla'r 7 iE,a.?
ona w, = W/W{ (<¢ (k)|e >(¢m |¢1s-)+<¢0(kl) e ¢ls->(¢,.|¢ls)

ik, F

¢2Po>

2. )0. (k|01 )+ (0. ™| Yo R 01.)) + %((%(1?,) ¢

) (¢ QL LN

Nowlozs. oule:n)

+ <¢m eiE" 4
<¢m |¢2p., > + <¢0(E1) |¢2Po ><

92n) (0.

ikyy F

"<¢e(1;1)|¢2p_, ><¢m €
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P E)|p1,, X@n| ™02 ) (2-37)

pUNCEY

Soit a calculer w ; = <!//,(E,J;2)

v.(5.5))

@527 +212 {NK%(/?,)Ie'“l%s)(cvc(/?z)l%s-)+<¢c(1?1)|e";"[;ols.)(goc(/?z)]@)
+<¢c(l?2) |e*7 ¢1s><¢c(1?1 )e..)+ <¢¢(l?2)| e* "prl,-)((oc(/?] )l%)]
+%[<¢c(1?1) | 0oy, ) (0B 0y, ) +{0.B)| € |03, V0. (B | 22,

0. B)] e |0:, ) (0.8 0,.) - (0.F)| |3, Y. (B 0,

0 B)]% |02, ) (0.8 03, )~ (0.(E) )05, V0. )| 03, >] (2-38)

Soit & caleuler @, = (, (.5)| ™|y, (7,7)

Ce terme a été développé dans la partie TS1 de ce chapitre.
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Chapitre I1I Interprétation des mécanismes collisionnels de la

double ionisation

A) Modélisation ondes planes

On rappelle que le but de ce travail est de déterminer les mécanismes collisionnels
lors de la double ionisation des gaz rares par impact électronique.
Dans un premier temps on se propose de dégager les aspects fondamentaux de ces processus
en décrivant chaque électron non lié par une onde plane. Cette modélisation trés grossiére
nous permet une simplification des calculs tout en conservant globalement la physique des

mécanismes mis en jeu.

III-1 Mécanisme shake-off
On considére le cas simple suivant :

-un atome cible d’hélium

2
-un état initial non corrélé : W(1,,%,)= 0, (%) ¢, (F,) avec 9, (F,) = ZT e X1(Z =)
T

(3-1)
La section efficace quintuplement différentielle s’écrit :
d’c _kkpk,

2 2 - k
dQ,dQ,dQ, d%"dk?‘ :

| fu | * (3-2)
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Dans le cas du mécanisme SO :

1 1
+—t+—
,

7 02

) ol

! YE L o 7 ik
fBl =~E<\Pf(kb’kcarl)r2)ek"o -

‘P,(r‘,,r‘z)> (3-3)
En intégrant sur 7, (formule de Bethe) on aura

2 L2 M M S i 7 k7
fm =——AK—2<Wf(kb’kc:rl:r2)‘_2+eik ! +eik'z

¥, (7. 7,)) (3-4)

avec K =k, - k, vecteur transfert,
En supposant que 1’état final est décrit par un produit d’ondes planes symétrisé :

yo = (Pc(Eb’Tl)(pc(Ec =T2)+(pc(]zb’f2)(pc(ﬁc’-fl)
T V2

(3-5)

fg, s’écrit :

o)

7:)(p.06)]9,)]

I =~ V22 o 0. Yo ko 0.+ (o8| 57

(3-6)
(0. (k)] 0,)+{p. (k,)

eiE F

- Le premier terme N = —2<¢c(k,,)

¢,,> correspond a I’interaction entre 1’électron

%)(@(kc)

incident et le noyau.

- Le deuxiéme terme correspond au produit d’une simple ionisation <¢c (k,,)le"’;"

%) et du
terme de shake off du deuxiéme électron (9o (k)| @,)

- le troisiéme terme provient de Iantisymétrie des états électroniques (indiscernabilité des
électrons).

On peut écrire fy, tel que :
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Jo = "%‘ﬁﬂ_(¢c(kb)l ¢o) + <¢c(kb)| eﬂ;i
t[-Ho )l 0.+ (0. (k)

2. )fo.wlo.)
m)](coc(k,,)l (o.,)]

On en déduit que fy; est le produit de 2 termes : ’un décrit bien une ionisation de type
(e,2e): (-(qpc ¢o)+(¢c(kb)|e”?" %)-

Supposons que I’on fixe 1’électron (b) dans une direction et que I’on détecte I’électron (c) en

(-7)

eil?.?

¢o>) , ’autre décrit bien le shake-off: <¢c

faisant varier la position du détecteur (sachant que toute les énergies sont fixées) on aura :

>__ -28x2)(87 2)
bl (@ B (2 R

N=Z (9,(k,)| ®.) (0. (k)

- le terme A=<¢c(kc)

¢,,> <qo,(k,,)|e"’;" qoo> se réduit 4 :

O )=y (38)

_ ike —
A= (0u)| o) = s

qui est constant aussi car k, est fixé multiplié par :

81Z
(Z% +k2)?

c

Ay ={0. (k)| 0,)= (3-9)

qui est aussi constant ,car il ne dépend pas de6,.

Le tracé du terme AA'=(A1A2)(A1A2)' correspond au résultat d’une isotropie par rapport
a la direction de 6, ( figure3-1).

eil?}

L’autre terme ((oc (k)

p,) se réduit a

2.) (@.(k.)

eﬂ?.r»

872
¢o> = (ZZ +(1'€_ic‘c)2)2 (3'10)

B, ={.(k.)
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E=5000eV E,=E,=10eV 8,=1Deg

représente le SEQD (u.a) terme |A2 en coordonnées polaires de 'hélium en fonction de la direction
du deuxidme électron éjecté
représente le direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjects.

E=5000eV E,=E,=10eV 0_=1Deg

64

240

représente la SEQD (u.a) terme |B|? en coordonnées polaires de 'hélium en fonction de la direction du

deuxiéme électron éjecté
représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier éjects.

34
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qui varie suivant la position de k, : il est maximum pour %, parallélea K (pic binaire); (le
terme N qui correspond a I’interaction avec le noyau va nous donner dans ce cas le lobe de
recul) multiplié par une constante B, = <(pc(kb )| (Do> .Le tracé de ce terme BB’ correspondra

au resultat classique obtenu par une collision de type (e,2e) multiplié par une constante

figure 3-2.

L’interprétation rapide du terme de shake off (f,) laisse penser que la section
efficace quintuplement différentielle dans ce cas donnerait le méme résultat que celui obtenu
pour une simple ionisation : ceci pourrait étre vrai si fy, s’écrivait comme somme des

carrés:
fp =cste (A% +B?) (3-1D)

or fp, s’écrit comme le carré de la somme de A et B d’oti les phénoménes d’interférences

qui sont dans ce cas trés importants et détruisent la forme de la section efficace prévue

initialement figure 3-3.

On note que lors de ce raisonnement on n’a pas tenu compte de I’interaction entre
les deux électrons éjectés qui est trés importante (les deux électrons peuvent avoir des
energies du méme ordre de grandeur). Pour cela on a calculé la SEQD pour les mémes
conditons cinématiques que la figure 3-3, mais dans ce cas on a tenu: compte de 1’interaction
coulombienne entre les deux éjectés (en introduisant le facteur de Gamow figure 3-4). Dans
ce cas on trouve que la SEQD est trés sensible & cet effet et change complétement par

rapport a celle ou I’on ne tient pas compte de la corrélation dans la voie de sortie.
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E=5000eV E,=E,=10eV 0_=1Deg

9,

240 6,0,

+__ représente le SEQD (u.a) terme |A+B|2 en coordonnées polaires de I'hélium en fonction de la direction

du deuxiéme électron éjecté
représente le direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjecté.

E=5000eV E,=E,=10eV 6,=1Deg

0,0,

+__ représente le SEQD (u.a) terme |A+Bj? multiplié par le facteur de Gamow en coordonnées polaires de Fhélium

en fonction de la direction du deuxidme électron djecté
représents le direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjects.
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IIV-2 - Mécanisme TWO Step (2)

IIV-2-1 -Principe du calcul
Le TWO Step (2) nécessite l'utilisation de la deuxi¢me approximation de Born. La
contribution de ce mécanisme s’écrit (dans les mémes conditions que le mécanisme SO) :

—

dk,
K —k?-2I)

<‘P;(Ez,r;) et

-1 | R R
1059 =(2)E [ g : ¢N(rz>>

02

- i, 7 1 -
<‘P;(k1;r‘,,'3)e"‘°’° ——t+—t— ‘P,.(r*,,r;)e"%>
ro ral 02
_1) dk, 7 n| L
+ — IP k I3 s-To b-To
(71’ ;I(Zﬂ)s(kiz—kf—kj—Zln)< sUhR)e r, et on ()
o oo abel 2011 o s
Y, (k,,F,F) e ot Y, (7,7, )e" " (3-12)
o ol 02

Cette amplitude fy,(TS2) représente I’interaction successive entre 1’électron incident et la

cible.

<‘P;<E,-;r:,;)e'“ S S ‘Iﬂ(fl,fz>e"‘-%> (3-13)
ro rol r02

avec i=1 ou 1 =2 qui correspond a une simple ionisation (i = 1) ou simple ionisation puis
excitation de He™ (i = 2). On note que 1’électron incident intermédiaire sera décrit par une
onde plane (cette considération est motivée par le fait que la contribution principale a
I’intégrale (3-12) est due a des énergies (de 1’électron intermédiaire) proches de celles de
1’¢électron incident c’est & dire de 1’ordre de 5 KeV).

L’interaction entre 1’électron intermédiaire et le deuxiéme électron éjecté est décrite par

I’équation suivante :
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PSP B |
<‘Pf(knr:)e“;° -

oi

NG )> (3-14)

i=loui=2

La remarque importante que I’on peut faire ici est que la symétrie par rapport au transfert

est rompue par I'existence de deux transferts intermédiaires différents : k, - k, et k, -k,

On note que ce méme résultat a été obtenu lors de I’utilisation de la deuxiéme
approximation de Born pour calculer la section efficace de collision (e,2¢) a faible énergie

d’incidence. Le calcul du terme fy, (TS2) a été effectué numériquement,

La présence de plusieurs pdles dans les intégrales rend ce calcul numérique délicat. Nous

avons testé notre méthode d’intégration numérique par I’évaluation de PintégraleP®! ;

1 dq
I=— £—>0
e —ie)k K}

- - -~ —
-

avec  k,=q-k, , k., =g-k

a

et p’=k;-2w ,laquantité # est la différence d’énergie entre I’état initial de la cible et
un état excité « moyen » de cette méme cible.

Utilisant les résultats de 1’article de Lewis® on obtient -

1
ou s=[(pk)? +4w(w - w2
et w—w représente le différence d’énergie entre I’état final et 1’état excité « moyen ».

Si (W —w) > 0 et si la cible est dans I’état fondamental alors # > 0 et s> pk BT,

D’ou:

I _ 1 | (pk+s)’
Réel(I) = s et ImlI= kslnLW(W—w)}

Si (W-w)<0etw>0 (I’état excité « moyen » se trouve entre I’état initial et final de la

cible ) alors s < pk
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(D) - L[ ks
Réel(I)=0 et ImlI= ks1n|:4W(—W+w):|

Notre méthode d’intégration numérique ( basée également sur la méthodologie utilisée par
B. Piraux"! ) donne les résultats exacts précédents a 2% pres.

Dans cette premicre approche du mécanisme TS2 on va préalablement étudier son amplitude
pour une énergie élevée de chaque électron éjecté de fagon i justifier le traitement ondes
planes de ces électrons.

On se placera également dans les mémes conditions cinématiques que celles étudiées par

Popov et al'® lors de son étude des mécanismes TS1 et SO.

III-2-2 -Conditions cinématiques

On s’intéresse ici au cas d’une double ionisation de I’hélium & haute énergie incidente et
avec des énergies d’électrons éjectés élevées.

Eq=6079 eV E4=5000 eV E;=500 eV E,=500 ¢V

On note que ces conditions permettent de valider 1’utilisation des ondes planes pour décrire
les électrons incident, diffusé et éjectés.

L’angle de diffusion est§ =-1deg et I’angle d’éjection du premier électron est §=110deg.

II1-2-3 -Effet de la corrélation dans l’état initial
On tient compte ici de la corrélation dans 1’état initial (équation 2-10), aussi bien radiale

qu’angulaire.
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4,0x10°° T T T T T T T ) T T T
5 SEQD (u.a) de I'hélium E=6079 eV E,=E,=500 eV
= MECANISME SO
o
w
]

2,0x10°° .
)
1 1 1 : " "
0 60 120 180 884 300 0(deg) o, 360
Figure 3-5a représente la SEQD (u.a) de I'hélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjectd, seul le mécanisme SO est considéré
? :‘:présente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjectd
A représente la direction de g,-8,.
avec corrélation dans 1’état initial.
)
2
L} I L I LJ I L) I L] I L
g SEQD (u.a) de I'hélium E=6079 eV E,=E,=500 eV
wl
n MECANISME TS2(n=1 et n=2)
4,0x1070 - .
2,0x10"9 | -
. ul
M e - l' Y T S | i L I .

$ —t
0 60 120 180 69, 300 6y(deg) 6,360
Figure 3-5b représente la SEQD (u.a) de Fhélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjecté, seul le mécanisme TS2 (n=1) est
considéré ici,_+__+__ TS2(n=1 etn=2)
f feprésente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjecté
4 représente la direction de g,-6,.
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" La figure 3-5a et la figure 3-5b représentent la SEQD pour I’atome d’hélium eh tenant
compte du mécanisme SO puis du mécanisme TS2. On observe un maximum au voisinage
de la direction de k -k dans le cas de TS2 (figure 3-5b). Si I’on tient compte des
mécanismes ‘SO et TS2 le maximum' precedent disparait car ’amplitude de TS2 est
inférieure a celle de SO pour les conditions cinématiques étudiées ici.

La présence de ce maximum peut s’expliquer dans le cadre de la modélisation ondes planes.

Le premier terme de la relation (3-12) contient deux facteurs :

4, =<l11f-(]}‘2’72) eksFo | elkb!‘o¢N (,-.-2)>
02
—_— 7 aa iEF 2 1 ]_ . il;?
et 4, =(¥Y, (k;7,F)e?" |-—+—+—|¥,(7,F,)e"""
- -7 T ”~

En utilisant la modélisation ondes planes pour ¥, ez ¥, on voit que A, est proportionnel &

1 .. 1
=y etque A, dépend principalement de VTR
(2} + &, - k. - F,y?) (27 + (& -, -F))

Les termes Zy et Z; proviennent des fonctions d’ondes décrivant 1’état fondamental de
’atome d’hélium et de I’ion He".

Les termes A; et A, seront chacun maximal lorsque :

ook

soit k, =IZ—IE}.

i
]

o

s

!

Can )
3?‘1 R*l
a
(@)
=1
anl
[

x
|
x

N
|
=
1l
o

o

De méme le deuxi¢me terme de la relation (3-12) contient deux facteurs :

Bl =<‘{’;(El,ﬁ) eil;_,.?,, - xk,,r,¢N(r )>

02

2 1 1
—— et —
-

o ol 02

et B, = <\P;(E2;i‘;,i"2) g%

‘P,-(f;,r;)ef'~"°>
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En utilisant également la modélisation ondes planes pour ¥, et'¥, on voit que B; est
1
(22 + &, - E,-E)?)

proportionnel a et que B, dépend principalement de

1
(Ziz +(i‘.i "i‘; —Ez)z)z .

Les termes B; et B, seront chacun maximal lorsque :
k,~k,-k =0 _ _

. - d’ou k -k, -k -k, =0
k,—k -k, =0
soit k, = K-k, .
Il est & remarquer ici que I’intégration sur dk, (électron diffusé intermédiaire lors du

processus TS2) donne en fait un maximum voisin de K-k mais ne correspond pas

exactement a cette direction (écart ici de 10° 4 20°).

III-2-4- Etat initial non corrélé

Dans ce cas la fonction d’onde initiale de 1’atome d’hélium s’écrit

0 (5. B) =[N s()1s'(2)+15' (") s (2))] (3-20)
N est la constante de normalisation et les orbitales atomiques 1s et 1s’ sont celles d’un
atome hydrogénoide (Z=27/16). Les figures 3-6a et 3-6b montrent que la corrélation dans

I’état initial ne joue pas un rdle trés important ici.
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SEQD (u.a)

SEQD (u.a) de I'hélium E=6079eV E,=E,=500eV

4,0x10° MECANISME SO

2,0x10°
A
1 . 1 A : 1 )
0 60 120 180 064 300 6(deg) g,
Figure 3-8a représente la SEQD (u.a) de lhélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjectd, seul le mécani S0 est idé

ici (on n'a pas tenu compte ici de la corrélation dans I'état initial Z=27/16)
représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjecté
4 représente la direction de 8,9y,

G

= T T T T T i v

5| SEQD (ua)de lhélum E=6079 eV E,=E,=500 eV

o MECANISME TS2 (n=1 et n=2)
4,0x10™ |- -
2,0x10"° | -

!
-%‘.:*.l:':::':‘::: : . . -

0 60 120 180 601 300 6x(deg) g 360
représente la SEQD (u.a) de I'hélium en fonction de la direction du deuxidme électron éjocté, seul le mécanisme TS2 (n=1) est
considéré ici (on n'a pas tenu compte ici de la corrélation dans r'état initial Z=27H 8),__+__+__TS2 (n=1 et n=2(2s,2p))

1 représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjects

L représente la direction de 8,-6,.

Figure 3-6b
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III-3 - Mécanisme TWO Step (1)
Comme le TWO Step (2) le mécanisme TWO Step (1) nécessite 1utilisation de la deuxiéme

approximation de Born. La contribution de ce mécanisme s’écrit :

dE -
7S = —— Y- (k,,k,;F,F) —IP k R
f3:(ISD) Zf(zﬂ)[kz e 2I]< 7 (k, 212,121 ( ,2)>
o ] 21 e
Y, (k,;F,F)e" " ——+;—+— Y. (F,7,) e (3-15)
o ol 02

ik ¥

avee W (h,ir ) = [0 (o) 0,05) + 02 ()0, ()] et 0 (. 7)== (3-16)

en¥
ou ¢, (%) est la fonction d’onde décrivant ’atome He".

Dans cette étude on va s’intéresser aux cas n =1 etn = 2, le terme In est I’énergie nécessaire
pour €jecter un premier électron de la cible (n = 1) et éventuellement exciter le deuxiéme
électron (n = 2).

Le premier terme :

. - 2
<‘I’"‘(ka;i],i’2)e”"”° —;—+ri+—;— Y, (7,7) e""’“> (3-17)
) ol 02

correspond a une simple ionisation (n = 1) ( et si =2 il correspond 4 une ionisation et  une
excitation ). L’électron éjecté va entrer en collision avec le deuxiéme électron et Déjecte,

cette collision est décrite par le terme :

<\Pf_ (EI’EZ;_I:I’E) -

§P)

\P: (Ea;?laf2)>' (3-18)

qui est facile a calculer dans le cas d’une modélisation ondes planes. On note que dans le
terme fg, (TS1) il n’y a qu’un seul transfert K =k, - k, et par la suite la symétrie par rapport

au transfert est maintenue.
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Si on utilise les mémes conditions cinématiques que celles de Popov et al®! ( E¢=6079 eV,
E4=5000 eV, E;=500 eV et E,=500 eV, 6, = -1deg,6, =110deg. ) on observe également un

maximum dans la direction K - I?, . Mais, contrairement au cas de TS2, le maximum subsiste
si on prend en compte les mécanismes SO+TS1 (figure 3-7a). On peut déja en conclure que
dans ces conditions cinématiques le mécanisme TS1 est prépondérant.

Le maximum peut aussi s’expliquer a partir des expressions (3-17) et (3-18).

Toujours dans le cadre de la modélisation ondes planes I’expression (3-17) dépend
essentiellement du terme

1
Z:+(k -k, ~k))
2)

: - . 11 (dd ;5
L’expression (3-18) donne ( en utilisant les relations — = Py j 76“-’- i et
h, T

1 1 =y . s
= _[ dF, ¢"“"% ) un terme proportionnel 4 :
12

1
(z2 + (%, -k -E))

Dans cette partie, on va essayer de mettre en évidence I’importance de plusieurs

phénoménes physiques tel que la corrélation dans I’état initial et final.
11V-3-1- Corrélation dans I’état final

La corrélation dans I’état final peut étre représenté par la prise en compte de I’interaction

entre les deux électrons éjectés par I’intermédiaire du facteur de Gamow :

¢ (I k- E2|) =e ™2 p(l-ix,,)

1 (3-19)
avec %z -——| E L, l
le calcul dans ce cas nous montre (figure 3-7a et figure 3-7b) que D’effet de la corrélation
dans I’état final est négligeable, en effet les électrons éjectés ont une énergie de 500 e.V
d’ou P'interaction coulombienne entre ces deux particules va étre faible.
Pour la corrélation dans 1’état initial on obtient les mémes conclusions que pour TS2 (pas de

corrélation dans 1’état initial).
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Figure 3-7b représente la SEQD (u.a) de Fhélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjecté(SO) (on n'a pas tenu compte
ici de la corrélation dans Métat initial Z=27/16),_ _ _ (SO+TS1(n=1)) et __+__+__(SO+TS1(n=1 et n=2))
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représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier électron éjecté

représente la direction de 8,-0,.




47

B) Modélisation ondes coulombiennes

II14 Etude de la contribution du mécanisme SO dans les expériences (e,3-1e) sur
Uargon

II1-4-1-Introduction

Les premiéres expériences (e,3¢) du groupe d’Orsay"®'? sur I’argon, le krypton et le néon
ont été relativement bien interprétées par Hda et al'®) et Dal Cappello et al® en utilisant le
modéle BBK approché et le seul mécanisme SO. Nous nous proposons dans cette partie de
confronter ce méme modele aux résultats des expériences (e,3-1€) du groupe d’Orsay**®).
Ces expériences (e,3-1¢) consistent & ne détecter ici que les deux électrons éjectés de la ci-
ble en coincidence. L’électron incident ayant une énergie de 5500 eV dans ces expériences
on peut raisonnablement négliger les effets d’échanges entre 1’électron diffusée (non détec-
t€) et chacun des deux électrons éjectés. Le bilan énergétique étant inconnu ( I’énergie de
I’électron diffusé n’est pas déterminée) on doit donc considérer tous les processus de la
double ionisation a I’ionisation multiple. Le fait de détecter les deux électrons éjectés ne
nous permet pas d’écarter ’hypothése d’un troisiéme (ou d’autres ) électrons éjectés.
Néanmoins on peut considérer comme événement prépondérant la double ionisation de deux

électrons de la couche ( np® ) de la cible.

H1-4-2-théorie :

En utilisant I’approximation du cceur gelé on réduit le probléme & N-électrons-cible & un
probléme de 6-électrons-cible (3p%) (Hda et al 1994)™%!

Ar(3p®)+e - Ar*(3p*)+e +e +¢” 4-1)
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Si on se limite aux cas de faible transfert (Hda et al 1994)1 op peut réduire ce probléme
de six électrons 4 un probléme & deux électrons actifs (les deux électrons éjectés aprés la
collision ). Ceci nous permettra de rappeler la théorie de la double ionisation de I’hélium et

’appliquer & I’atome d’argon.

On rappelle que la section efficace quintuplement différentielle dans le cas de 1’hélium est

donnée par I’équation suivante :

d’c _ kkk, ol
dQ,dQ,ddE dE, kW

(4-2)

ol dQ,,dQ, et d), représente respectivement les angles solides du diffusé et les deux éjec-

tés, et E, et E, sont les énergies des deux électrons éjectés. Les moments de I’incident, dif-

-

fusé, premier et deuxiéme éjecté sont respectivement : k..k,k et k,. On note que le moment

! s

-

de transfert sera noté tel que : K= 1;: -k,

Jso représente un processus du premier ordre et ne tient compte que d’une inter-
action unique entre l’incident et la cible et nécessite ’application de la premiére

approximation de Born ; f;, s’écrit dans ce cas tel que :

-1 .o B} : L
S =E<\Pf (kl’kZ’rlarz) e't% Vale”‘"" ¥, (r,,r2)> (4-3)
avee
Vo =_—2+L+L 4-4)

To To1 To2
Cette formulation peut étre appliquée 4 la double ionisation de Pargon si on tient compte des
15 possibilités dans lesquelles on peut trouver les quatres €lectrons restant dans 1’état final

3p*. Neuf d’entre eux correspondent & 1’état ionique Ar*+ G3p*) 3P, 5 a I'état ionique 'D

z

et un 4 I’état ionique !s. Dans ce cas I’équation (4-2) sera modifiée et s’écrira :
q q
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d’c S kkEy ) s
dQdQ,dQ, dE, dF, —,Z=1: . Ifml (4-5)

Pour calculer finalement la section efficace quadruplement différentielle correspondante a
(e,3-1e), on intégre sur I’angle solide élémentaire dQ, I’équation donnée par (4-5). On note
qu’ici on a considéré uniquement I’équation (4-1) et on a négligé tous les autres états ioni-

ques possibles comme 3s'3p°.

La fonction d’onde utilisée pour décrire 1’état initial est basée sur une superposition de con-

figurations'! et s”écrit

¥ (.5)= X)) (4-6)

Elle est symétrique pour I’état 'S et 'D et antisymétrique pour 1’état 3P,
La fonction d’onde de 1I’état final s’écrit sous forme d’une combinaison symétrique et an-

tisymétrique de produits de deux fonctions d’onde coulombienne -

I lp o = P .
Yy (k. k.7, F) =—E[¢c (k.75 2) 0, (ky 73 2,) £ (7 (_)rz)] (4-7)

Ce modéle consiste a décrire les deux électrons éjectés par des fonctions d’ondes
coulombiennes avec des charges variables qui satisfont les conditions de Rudge®®! (Rudge
1968) :

Z1, 2y 2,2 1

+—E=—t—- (4-8)
ki ky ki kj

> -

ki-k;

Le signe + ou - correspond 4 la symétrie de ¥, (7,7,) en 1’absence d’interaction spin-spin et

spin-orbite. En introduisant (4-7) dans (4-3) on arrive & I’expression :

. =242 . c i
fm =TZZ[MJ('II)(klakz;k)+P12M1(12)(k1:k2;k)] (4-9)
-

avec



MOk, k3 ) %((p;(ic},f;,z,)le""'-1|¢,(F,))(¢;<E,,r;,z,)|¢,(a))

) ) (4-10)
MOk, k) =%<¢;(Ezfz.z,>le“= ~1o,G)Ne: 5,720, )

ou P}, est ’opérateur de symétrisation.

I1I4-3- Résultats et discussion
On examine pour la premiére fois les résultats expérimentaux de Lahmam-Bennani et al®®
(1991) qui ont été réalisés dans le cas ott I’un des deux électrons éjectés a une énergie rela-
tivement supérieure au deuxiéme électron éjecté : 75eV et 5 eV.
Les auteurs ont utilisé un modéle semi-classique qui leur permettait de distinguer les deux
processus suivants :

-I’électron « rapide » (75 eV) sera éjecté préalablement par un choc direct de 1’incident
sur la cible puis 1’électron « lent » sera éjecté par réarrangement de la cible ( électron SO ).

-I’électron « lent » (5 eV) sera éjecté préalablement par un choc direct de I’incident sur la
cible puis I’électron « rapide » (75 eV) sera éjecté par réarrangement de la cible (électron
SO).
Bien que la mécanique quantique interdise une telle distinction entre ces deux processus
(effet d’échange ) nous avons néanmoins calculé leurs amplitudes respectives dans le cadre
du modele suivant :

I’électron (« rapide » ou « lent ») éjecté par le choc direct de I’incident sur la cible voit
une charge Z,=1 (qui correspond a la charge de I'ion Ar") tandis que le deuxiéme (« lent »

ou « rapide ») éjecté voit une charge Z,=2 (qui correspond 2 la charge de Iion Ar™™).

Ceci nous permet de considérer deux processus différents :le premier est donné par

k? k?

-El- = El Z,=1 ?2 = E2 et Z,=2
et le deuxiéme par :

k2 k2

7‘ =E, Z,=2 72 =k, et Z>=1
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On ne peut faire une sélection entre ces deux processus que si le terme M est trés su-

périeur au terme M7 (dans ce cas Ieffet d’échange est évidemment négligeable).

on a inclue également un troisiéme modele qui consiste & décrire chacun des électrons

éjectés par une onde coulombienne comme précédemment mais avec des charges variables :

k
Z, =2-——— " (4-11)
2|k,—k2
et
k
Z, =2-——— 4-12)
- 2k, -k,

Les figures 3-8 et 3-9 montrent que nos modéles basés sur une description des deux
electrons éjectés par des ondes coulombiennes (i charges fixées ou & charges variables)
donnent un relatif bon accord avec I’expérience!*’).

L’amplitude des deux processus considérés précédemment étant du méme ordre de grandeur
il ne nous est pas possible de confirmer ici le raisonnement semi-classique de Lahmam-
Bennani et al'®®.

L’accord théorie-expérience semble indiquer la présence prépondérante du mécanisme SO.
Dans le cas d’électrons &jectés rapides (155 eV et 75 eV) nos modéles donnent un désaccord
flagrant avec I’expérience ( figures 3-10 et 3-11).

Ce désaccord pourrait provenir du fait que le mécanisme TS1 est souvent prépondérant pour
des électrons éjectés rapides (Popov et al'®).

Ces derniers auteurs ont établi ce résultat en considérant le double ionisation de 1’hélium, il
resterait donc a étendre le formalisme TS1 au cas des gaz rares.

La figure 3-12 indique un accord satisfaisant théorie-expériencem"“’]

pour des électrons
éjectés relativement lents (10 eV). Il nous est également impossible de privilégier ’un des

deux processus car I’amplitude associée 4 chacun d’eux est du méme ordre de grandeur.
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Figure3-8 La section efficace quadruplement différentielle pour la double ionisation de I’argon. L’énergie des
¢lectrons est 5500, 75, 5 eV, respectivement, pour I'incident ct les deux &jectés. Un des deux éjectés (5 eV) est dé-

tecté a différentes valeurs angulaires tandis que I'autre (75 eV) sera détecte & 6, =255° [ ,points expérimentaunx

(Lahmam-Bennani et al 1991); 4 , direction du deuxiéme éjecté (75 eV); _._. ,modéle coulombien avec les charges
effectives ; , modele coulombien avec Z;=1 (SeV)et Z=2 (75 eVy,........ ,modéle coulombien avee Z,=2 (5¢V)
et Z,=1(75 eV).

20 ~
16

12

Figure3-9 Comme la figure 3-8, un des deux &jectés (75 eV) est détecté 2 différentes valeurs angulaires

tandis que I’autre (5 eV) sera détecte 3 92 =255° ] ,points expérimentaux (Lahmam-Bennani ¢t al 1991);T , di-

rection du deuxiéme éjecté (5 €V); _._. ;,modéle coulombien avec les charges effectives; ,modéle coulombien
avec Zi=1 (75 eV) et Z,=2 (5 eVy,........ ,modéle coulombien avec Z,=2 (75¢V) et Z=1(5 cV).
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Figure3-10 La section efficace quadruplement différentielle pour la double ionisation de I'argon. L’énergie des
€lectrons est 5773, 155, 75 eV, respectivement, pour I'incident et les deux éjectés. Un des deux jectés (75 eV) est
détecté & différentes valeurs angulair?tandis que lautre (155 eV) sera détecte &4 & 2 =255° ] ,points expérimen-

taux (Lahmam-Bennani et al 1991); | direction du deuxiéme éjecté (155 eV); _._. ,modéle coulombien avec les
charges effectives; ,modéle coulombien avec Z,=1 (75 eV) et Z,=2 (155 eV),........ ,modéle coulombicn avec
Z,=2 (75eV) et Z,=1(155 eV).

18

12

Figure3-11 Comme la figure 3-10, un des deux éjectés (155 eV) est détecté A différentes valeurs an?:laircs

tandis que I’autre (75 eV) sera détecte A 92 =255°.1 ,points expérimentaux (Lahmam-Bennani et al 1991);1 , di-

rection du deuxiéme éjecté (155 eV); . »modéle coulombicn avec les charges effectives; ,modéle
coulombien avec Z,=1 (155 eV) et Z,=2 (75 eV)......... ,modele coulombien avec Z,=2 (155¢V) ct Z,=1(75 eV).
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Figure3-12 La section efficace quadruplement différentielle pour la double ionisation de I’argon. L’énergie des
électrons est 10 et 20 eV pour les deux éjectés. Un des deux ¢jectés (10 eV) est détecté A différentes valeurs angu-

lafm tandis que I’autre (20 eV) sera détecte a 02 =255°1 ,points expérimentaux (Lahmam-Bennani et al 1991),

direction du deuxi¢me éjecté (20 eV); _._. ,modéle coulombien avec les charges effectives; ,modéle cou-
lombien avec Z,=1 (10 eV) et Z,=2 (20 eV);........ ,modele coulombicn avec Z;=2 (10eV) et Z,=1(20 eV).

III-4-4- Conclusion
Nos calculs ont montré pour la premiére fois que le seul mécanisme SO ne pouvait pas in-
terpréter les expériences (e,3-1¢) sur 1’argon. Ceci nous a motivé pour entreprendre des cal-

culs relatifs aux deux autres mécanismes TS1 et TS2 jusque 13 négligés.

III-5-Mise en évidence de Uimportance du mécanisme TS2 dans la double

ionisation des atomes a haute énergie incidente

On se propose ici de discuter les résultats obtenus par le calcul explicite des con-
tributions des mécanismes TS1 et TS2 dans le cas de la double ionisation de I’atome
d’hélium. Jusqu’a présent le seul travail concernant ces mécanismes en deux étapes est celui
de Popov et al'S),

Ces derniers auteurs ont considéré le seul mécanisme TS1 et & I’aide d’un modéle trés sim-

plifié : les électrons éjectés sont décrits par des ondes planes, I'intégrale figurant dans le

\
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terme de la seconde approximation de Born est approximée, et la fonction d’onde décrivant
I’état initial ne contient pas de termes de corrélation!®’.

Nous avons repris ces calculs en tenant compte de la corrélation dans 1’état initial, en décri-
vant les électrons éjectés par un modéle BBK approché et en calculant, sans aucune
approximation, I’intégrale figurant dans le terme de la seconde approximation de Born.
Toutes les mesures (e,3e) et (e,3-1¢) ont été réalisées a haute énergie incidente, a faible an-
gle de diffusion et généralement avec des électrons ¢jectés de faible énergie. Ces
expériences sont en plus coplanaires. Nous avons donc entrepris nos calculs sous les mémes
conditions.

A ce jour il n’y a pas d’expériences (e,3¢) sur I’hélium mais les derniéres expériences sur les

ont clairement établi la présence d’un mécanisme TS2 inter-
venant dans la double ionisation des gaz rares.

La figure 3-13 montre que le mécanisme TS2 n’est pas négligeable®*?! (comme le
pensaient divers auteurs, Popov et al'® et J. Mc Guire!! ) pour une énergie incidente de 5
KeV.

L’angle de diffusion est fixé & 1°, les énergies de chaque électron ¢jecté sont identiques et
fixées a 10eV.

Un des deux électrons éjectés est détecté suivant la direction du moment de transfert £. Le
mécanisme SO est ici prédominant mais une dissymétrie par rapport a la direction Au trans-

fert apparait. Le lobe droit (6, compris entre 0° et 90° ) est ainsi amplifié alors que
I’amplitude du lobe gauche ( pour 6, compris entre 210° et 240°) diminue.

On s’apergoit aussi que la contribution principale au mécanisme TS2 provient de la prise en
compte de I’état intermédiaire n=1 (ionisation sans excitation de 1’ion restant). La
contribution n=2 (ionisation avec excitation de I’ion He") est trés faible.

Les figures 3-14 (a,b et c) constituent une étude de la SEQD en fonction de I’énergie in-
cidente pour une énergie identique des électrons éjectés ( 40 eV). Un des électrons ¢éjectés
est détecté suivant la direction du transfert K. L’angle de diffusion est fixé a 1°. La
dissymétrie par rapport au transfert augmente lorsque P’énergie incidente diminue. Ainsi
pour une é€nergie incidente de 1159 eV I’écart entre la direction du maximum de la SEQD

correspondant aux mécanismes SO et TS2 et la direction du transfert atteint 10°.
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Figure 3-14a __+__+__représente ia SEQD {u.a) en coordonnées polaires de I'hélium en fonction de la direction du deuxiéme

électron éjecté en tenant compte de la contribution SO,

SO0+TS2(n=1)

SO+TS2(n=1 et n=2)

56



8x10C -

4x107 S

SEQD (u.a)

n

4x10 -

8x10°

57
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Figure 3-14b _ +__+__représente la SEQD (u.a) en coordonnées polaires de 'hélium en fonction de la direction du deuxiéme
électron éjecté en tenant compte de la contribution SO,_ _ _ _ SO+TS2(n=1),...........S0+TS2(n=1 et n=2)
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Figure 3-14¢c _+__+__représente la SEQD (u.a) en
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en fonction de la direction du d:
dlectron éjectd en tenant compte de la contribution SO,_ _ _ _ SO+TS2(n=1),...........80+TS2(n=1 et n=2)
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Les figures 3-15 (a, b et ¢) nous permettent d’étudier des SEQD en fonction de
I’énergie des électrons éjectés pour une énergie incidente fixée a 1159 eV et un angle de dif-
fusion de 1°. Un des deux électrons éjectés est détecté suivant la direction de & (fig. 5-15a
et 5-15b) pour des énergies d’électrons éjectés de 10 eV et 5 eV. On remarque 1’apparition
d’un lobe important au voisinage de 6, =200° qui détruit la structure symétrique des 2 lobes
pour la mécanisme SO. Le cas ou I’énergie des électrons éjectés est de 1 eV est intéressant
car la structure de départ de la SEQD (mécanisme SO seul) est complétement différente des
précédentes. On observe ici un lobe unique (de recul) dans la direction de -Z. Si on ajoute
la contribution de TS2 on note une rotation du maximum de pres de 20°.

Un autre point important 4 examiner est de savoir si le mécanisme TS?2 est sensible
a la prise en compte de la corrélation dans 1’état initial. La figure 3-16 (réalisée pour les
mémes conditions que celles de la figure 3-15a ) est obtenue ici en ne tenant compte que de
la corrélation radiale dans 1’état initial. On constate que le lobe important vers 8,=200° pré-
sent dans la figure 3-15a a disparu. Ceci démontre bien que la corrélation dans 1’état initial

ne doit jamais étre négligée lorsque 1’on détermine la SEQD a I’aide des mécanismes SO et
TS2.

SEQD (u.a) de I'Hélium E~1099eV E,=E,=10 eV 8,=1Deg
MECANISME SO et TS2(n=1 et n=2)

8x10° -

8x107 -

Figure 3-15a__+__+__ représente la SEQD (u.a) en coordonnées polaires de rhélium en fonction de [a direction du deuxiéme
électron éjectd en tenant compte de la contribution SO,__ _ _SO+TS2(n=1),........... SO+TS2(n=1 et n=2)
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SEQD (u.a) de I'Hélium E=1089eV E,=E,=5eV o =1Deg

MECANISME SO et TS2(n=1 et n=2)

6 _
2x10 120

6,

1x10° -

SEQD (u.a)

1x107 -

2x10€ - 240

Figure 3-15b__+__+__représente la SEQD {u.a) en coord ées polaires de rhélium en fonction de la direction du d
électron éjecté an tenant compte de ta contribution SO,_ _ _ _ S0+TS82(n=1),...........80+TS2(n=1 et n=2)
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Figure 3-1S¢c _+__+__représents la SEQD (u.a) en coordonnées polaires de Fhélium en fonction de la direction du d
électron éjecté en tenant compte de la contribution SO,_ _ _ _ SO+TS2(n=1),........... S0+TS2(n=1 ot n=2)



La figure 3-17a illustre une étude de la dépendance de la SEQD en fonction de la
répartition en énergie des électrons éjectés. Dans un premier temps on détecte un électron
éjecté de 5 eV suivant X tandis que I’autre a une énergie de 75 eV.

Dans ce cas (fig 5-17a) le mécanisme TS2 a une contribution pratiquement négligeable. Si
dans un deuxiéme temps, on détecte un électron éjecté de 75 eV suivant X et que I’autre
€lectron a une énergie de 5 eV alors la contribution de TS2 (fig 5-17b) se manifeste au ni-
veau du lobe de recul. Ce dernier effectue une faible rotation lorsque 1’on examine ’apport

de TS2. On peut en conclure que le mécanisme TS2 semble plus important lorsque chaque

électron éjecté posséde la méme énergie.

SEQD (u.a) de I'Hélium E=1099 eV E,=E,~10eV  6,=1Deg
MECANISME SO et TS2(n=1 et n=2)
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Figure 3-16 __+__+__ représente la SEQD (u.a) en rd ées polaires de Fhélium an fonction de la direction du deuxidme

électron éjecté en tenant compte de la contribution SO,
avec correlation dans Pétat initial.

— — — — SO+TS2(n=1),........... SO+TS2(n=1 ot n=2)

La figure 3-18 représente 1’étude de la SEQD pour des électrons éjectés de méme
énergie fixée 4 100 eV. Ce choix correspond a celui utilisé récemment par Ford et al'**! lors
de leurs expériences (e,3-1€) sur le magnésium (3s?). L’énergie de I’électron incident est

fixée a 1279 eV. Un électron éjecté est détecté 4 §,=285° et ’on observe un maximum pour
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Figure 3.17a _+__+__représente la SEQD (u.a) en coordonnées polaires de rhélium en fonction de la direction du deuxiéme
dlectron éjactéd en tenant compte de la contribution SO, S0+TS2(n=1),........... SO+TS2(n=1 et n=2)

SEQD (u.a) de I'Hélium E=1159eV E,=75eV E,=5eV  6=1Deg
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Figure 3-17b __+__+__représente la SEQD (u.a) en coord polaires de Fhélium en fonction de la direction du deuxidme
électron éjectéd en tenant compte de la contribution SO SO+TS2(n=1),........... SO+TS2(n=1 et n=2)

[
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SEQD (u.a) de 'Hélium E=1279eV E,=E,=100eV g =1Deg
MECANISME SO et TS2(n=1 et n=2)

1x10% 120 0
< 2
i //.’--". “
7 N
,’ 3 (]
5x107 - : S
’ NG
) .
< L
S ( AR
S’
:
5x107 - -
1%10°8 - - '
240

=

1
Figure 3-18 __+__+__ représente la SEQD (u.a) en coordonnées polaires de Fhélium en fonction de la direction du deuxiéme
électron éjecté en tenant compte de la contribution S0, S0+TS2(n=1),........... S0+TS2(n=1 et n=2)

6,=70°. La contribution de TS2 est trés importante et le maximum est proche de %, - K.

Néanmoins il faut ici se rappeler que le mécanisme TS1 n’est pas négligeable!® surtout

pour des énergies d’électrons éjectés de 100 eV,

II1-6-Evaluation des mécanismes SO, TSI et TS? dans la double ionisation de
Uhélium par impact électronique & haute énergie d’incidence (5KeV) et & faible

énergie d’éjection

II1-6-1 Introduction
Il a été montré précédemment que le mécanisme TS2 intervenait dans le processus de

double ionisation méme pour une énergie incidente élevée. Il nous reste maintenant &
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prendre en compte la contribution du mécanisme TS1. Cette derniére est difficile a
calculer car elle nécessite 1’évaluation d’un terme ou figurent trois ondes coulombiennes
(voir annexe I ).

Malgré I"utilisation intensive d’un centre de calcul performant, (CNUSC de Montpellier) il
nous a ¢té seulement possible d’obtenir trois distributions angulaires. On se propose
d’étudier ces trois distributions en incluant les trois mécanismes de double ionisation calcu-
Iés sans aucune approximation et sans aucun paramétre. On peut rappeler que jusqu’a pré-
sent seul Popov et al®! (1994) avaient étudié le mécanisme TS1 en calculant sa contribution

a I’aide de nombreuses approximations .

II1-6-2 Résultats et discussion

Les conditions cinématiques sont celles du groupe d’Orsay : un électron inci-

dent et diffusé rapide (5 KeV), un angle de diffusion faible (6,=1°), des électrons éjectés
de faible énergie (E.=E;+E,=20 eV) et 'un de ces électrons (éjectés) détecté suivant la
direction du transfert X .
La figure 3-19 présente les résultats donnés par le mécanisme SO seul, les mécanismes SO et
TSI puis les mécanismes SO, TS1 et TS2. On peut déja constater'*!) que contrairement aux es-
timations de Mc Guire™ et Popov et al'®! les mécanismes en deux étapes (TS1 et TS2) inter-
viennent dans le processus de double jonisation & haute énergie incidente.

Le mécanisme SO semble le plus probable mais la dissymétrie de la distribution
angulaire indique bien la contribution de TS2. De méme la contribution TS1, si elle ne
détruit pas la symétrie autour de X, change considérablement la forme de la distribution
angulaire.

La figure 3-20 montre un cas o un éjecté rapide (E,=15 eV) est détecté suivant
K alors que I’autre éjecté (lent, E;=5 eV) est détecté de 8,=0° 2 ,=360°. La contribu-
tion de TS1 semble ici importante , celle de TS2 est plus faible mais suffit & détruire la
symétrie autour de K. On peut également noter que I’amplitude liée 2 1’observation de
Iélectron lent suivant - K est ici détruite par le terme d’interférence di 4 TS1. Il serait
intéressant dans un proche avenir de réaliser des expériences (e,3e) pour confirmer ce ré-

sultat.



SEQD (SO+TS1+TS2) de I'hélium E=5000eV E,=10eV E,=10 eV
MECANISME SO ,TS1 et T82

Figure 3-19 __
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+__+__représente la SEQD (u.a) (SO) en coordonnées polaires de I'hélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjectéd

écani S0, TS1 et TS2.

te les contributi des mécanismes SO et TS1,_ _ _ _ repré la contribution des

PR -1 -] (-

4 représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier éjecté.

SEQD (SO+TS1+TS2) de I'nélium E=5000eV E;=15eV E,=5eV
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Figure 3-20 __+__+__ représente la SEQD (u.a) (SO) en coordonnées polaires de Fhélium en fonction de la direction du deuxiéme électron éjects

représente les contributions des mécanismes SO et TS1,_ _ __représente la contribution des mécanismes SO, TS1 et TS2.

’ représente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier éjecté.
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SEQD (SO+TS1+TS2) de I'hélium E=5000 eV E,=5eV E,=15eV  0,=1Deg
‘MECANISME SO, TS1 et TS2

Figure3.21 __+__+__ représente la SEQD (u.a) (SO) en coordonnées polaires de 'hélium en fonction de la direction du deuxiéme dlectron éjecté
___________ représente les contributi des mécan: SO et TS1,_ _ _ _ représente la contribution des mécanismes SO, TS1 ot TS2.
’ présente la direction du transfert qui est la méme que celle du premier éjecté.

La figure 3-21 montre un cas semblable au précédent mais cette fois I’électron
lent (E;=5 eV) est détecté dans la direction du transfert K alors que I’électron rapide est
détecté a 8, quelconque. La forme de la distribution angulaire est complétement
différente des précédentes. On note en particulier une trés forte amplitude liées a
I’observation de 1’électron rapide suivant - K. Cette fois c’est un effet d’interférence
constructif du TS1 qui explique ce résultat.

La contribution de TS2 est relativement faible méme si la dissymétrie finale par

rapport & K est bien présente.
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Conclusion générale

Ce travail a, pour la premicre fois, permis de montrer que le mécanisme de la
double ionisation d’atomes neutres par impact d’électrons rapides n’est pas seulement celui
du shake-off mais, fait intervenir deux autres mécanismes en deux étapes (TS1 et TS2).

Cet important résultat, confirmé qualitativement par les derniéres expériences du groupe
d’Orsay sur les gaz rares, nécessite 1’application de la seconde approximation de Born
laquelle permet de traduire exactement les idées développées par Carlson et Krause™ il y a
30 ans.

On a également montré I’importance croissante de la contribution du mécanisme TS2
lorsque 1’énergie incidente diminue. Ce résultat confirme les prévisions de Mc Guire!*!. Ce
méme mécanisme TS2 semble important pour des événements o les électrons sont éjectés
avec une méme énergie.

Il resterait & calculer les contributions des mécanismes TSI et TS2 pour le cas de
la double ionisation de gaz rares et confronter ces résultat 4 ceux obtenus par le groupe
d’Orsay.

Il faudrait également inclure les contributions de ces mémes mécanismes en deux étapes
dans le cas de la double ionisation du magnésium (3s%) pour laquelle les expériences de type

(e,3-1¢) ont été publiées récemment[43 !

L’importance des mécanismes en deux étapes a été trés récemment confirmée lors
de I’étude de I'ionisation et excitation simultanée de I’atome d’hélium par impact
électronique!*’). Ce processus double a pu étre décrit en utilisant I’approximation de Born

limitée au deuxiéme ordre comme dans ce travail. P. Marchalant et al'**! ont ainsi pu obtenir
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6] réalisée avec une énergie incidente de 5500 eV

un bon accord avec 1’expérience
(Iélectron éjecté ayant une énergie de 5 eV).

En fait il semble maintenant bien établi que lorsqu’un processus décrit dans le
cadre de I’approximation de Born donne un terme nul pour le premier terme de ce
développement (quand on utilise un modéle & électrons indépendants) le deuxiéme terme

n’est jamais négligeable™*”’,
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ANNEXE I

Evaluation de I’élément de matrice I

Cet élément de matrice intervient dans le calcul de I’amplitude correpondante au mécanisme
TS1.

Soit 1=<.,,,(r—,,r,)

V/a('-';:’-:z)>- (A-l)

r12|

En remplacant y ,(F.7,) et v, (%,F,) par leurs expressions (equation (2-11) ) on obtient :

~ — 1 -y -
I = <¢c(k1|r1)¢c(k2|"z) W ¢c(ka|r1)¢(lslr2)>
12
(A-2)
+<¢cua|a>¢cuzz|fz> e w<1s|r~,>>
12
On rappelle ici que:
0 (15,5) =R (1) V7)) ; (A-3)
R (r,)=2Z}% e7% (Z, =2(He")) (A-4)

Dans I’expresion (A-2) ¢, représente la fonction d’onde coulombienne du continuum.

L’électron lié qui va étre ionisé lors de la deuxiéme collision est dans I’état
fondamental de He".

Dans une premiére étape on évaluera le premier terme Z de I’équation (A-2):

2=<¢c(1?1,ﬁ)¢c(l?z,r;)

l'-,_ll' ¢c(Ea ’ﬁ)¢(1sri‘;)> . (A'S)
12

On peut écrire Z sous la forme suivante:
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Z=[d; FE)V,G) FOE) (A-6)

avec ! VT(’-';)":J“ﬁ"z o(ls,7,) [I I) F( Y (7) (A-7)

(Vr sera appelé le potentiel de transition)

En utilisant les développements multipolaires de I’interaction coulombienne —— et de la

[t
fonction coulombienne du continuum FE“)' )
1 1 4 [ r? 5101 five o r, =sup(n,r,)
_— <_ Y Y. avec { A-8
l"-'z_".;l rz 2214_1( A+l "2 Am‘(rl) /Iml(rz) \} r<=inf(r,,rz) ( )
L] . F k ~
F7 () =3 (@r)(-i) "™ %Y k)Y, () (A-9)
¢ i ‘r (] .
avec:
Ird+1+ -—nn .
F (kr)= M 2" (24! x e MW +1-in2l +22ikr).
2021 +1)!
L’expression de Vr se réécrit:
23/2 167[3/2 i \ R
aa )——k— W :Z( i) 7:2(”1) Y, .. () Y,,m, (k2) (A-10)
) tz 5! 0
avec: y, ()= J’ re™ F, (kr)| =5 M == dr (A-11)
1

et o,(k)=argT(l+1+in) avecn=_—-Z

En remplagant dans (A-6) I’expression (A-10) de Vp et en utilisant les développements
multipolaires des fonctions F‘ " et F‘*’(rl) on obtient:

zy? 16" (4m)? T ittty o Koy (v k) L
kokika(2m)*% 447 Z

m;mym,

Z=
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o Y@ Yin®) Ym @} RE  Ver k) Yu®) YR (A12)

On rappelle ici que :

e[l b L[ b 4
j‘df'l lemz Yllml Ytama = (_l)m2+m1 (1_4;—1) (A'13)
o a

et on définit : R, = I“IQ (k,n) 7, () Fy, (kyr)dr . (A-14)

Le calcul du terme (A-12) est fait numériquement sauf pour le cas ot l,=1. Ce demier a été
traité séparément, pour des raisons qui seront exposées dans I’annexe II.
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ANNEXE 11

On montre que La partie radiale du potentiel de transition (A-11) se comporte
1 asymptotiquement comme —‘i—, pour />1, et pour I=0 y,(r) décroit exponentiellement
r

vers z€ro aux grandes distances.

Pour 1>1 et I=0 I’évaluation de (A-14) peut se faire numériquement. Cependant pour
I=1, comme y,(r)est lentement décroissant et que les fonctions coulombiennes oscillent

violemment, on est obligé d’utiliser une procédure particuliére pour calculer les éléments de
matrices (A-14).

Un autre point important est que comme nous travaillons en dehors de la couche
d’énergie on peut avoir la situation énergétique suivante:k,~k,; ko= 0.
Dans ce cas, les éléments de matrice coulombiens R, décroissent trés lentement vers zéro

quand ], augmente (R, ~ ll). Par conséquent, il est impossible de faire converger la somme

a

(sur 1,) qui apparait dans I’expression (A-12).
Nous avons donc été amené & développer une procédure qui permet d’éviter la sommation
sur 1, pour obtenir Z.

On se propose ici de calculer le terme de I’équation (A-6) pour le cas ou I=1.

Onnote Z=(ar FE‘I')' Vi) FO () (A-15)
avec
_ ZJ/Z 16 3/2 ) o 1 . . N
Ve (R) =" s T (=) €y (1) Yo () Yo (By). (A-17)
k, 2x) m 2,
——————

A

On remarque que la partie radiale du potentiel de transition peut s’écrire sous la forme:

7:(n) =71(’|)+£2'
h

ol 7,(r) est une fonction de r; qui décroit exponentiellement vers zéro aux grandes
distances.
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Ceci nous permet de réécrire Vt et Z comme
Ve = VT +V Td
et
Z=Z+aZ".
On évaluera numériquement Z comme décrit dans 1 *annexe I.

On peut écrire le terme Z¢ sous le forme:

¢ 1 . Y. 2 ~
74 =_13i(_i)eial(h) Z _[d’-:l FI?(,—) F) lm;z(r]) FE(:)(’-.; )Ylm, (k,) . (A-18)
I

my=-1

Soit 7 le rayon vecteur de composantes (x,;,%,,,%,;), les harmoniques sphériques sont
reliées aux composantes de ce vecteur par les relations suivantes:

Ylo<fl)=%i} Y,H(r‘,):—\/g(—’%""i) Y,_1<r‘l>=—Y;,<r:>=‘/g(i;ﬂ) . ‘
1 1 i

En remplagant les expressions des harmoniques sphériques ci-dessus dans (A-18) , on
remarque que 1’évaluation de Z? se résume au calcul d’éléments de matrice de la forme -

Z' = [dr B @)k B =(nl5x) (A-19)

%; etant la fonction d’onde coulombienne du continuum décrivant 1’électron i.
D’apres le théoréme d’Ehrenfest on obtient :

_ (El _Ea)2

zZ¢
Z T

(2% 2.) (A-20)

ou Z est la charge vue par I’électron a et E; est 1’énergie de I’électron 1.

Le calcul du terme donné par I’équation (A-20) se résume & I’évaluation du terme J tel que :

= J' & B @) R () (A-21)
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Pour évaluer J on transforme cette intégrale en une intégrale de type Bremsstrahlung:

. (10 (—a) e i e €T ZIXZ
Jy=lim |- | | 22| [aF " (F) ¥ Fr(F) S =221 A-22
! :lg:(ia‘,) %) | BT @ B = (A-22)
et d’aprés Nordsieck
. (1 @ (—6) |:21t ra (a)ia“ (y+6)_ial ( . aﬁ—By)
J.=tlim |- —||—||— a| = — F|1- 1 A-23
| :33(1 aki) x)la® ) Uy P e s (A2
1 Za
a,=— e a,=
1 ka
Onnoteque:<a=%(q2+az); B=k.G-ick;

la 1ére dérivation nous donne

] =(_—1 i) [F[l—ia ,ia,,l,o‘s_—Bl)(cl +6,+6,)+0, F(z_iaa,1+ial,2, as — By H
i & PG a(y +)
(1-ia,) (o)

(A-24)

Cette premiére dérivation a été vérifié numériquement en utilisant la définition de la dérivée:

3@

Y Y

(ial-1) .
et (o) )
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ia (-iag=1) 7. . )
o =3(3) (2 (1 ze )0 o) (a27)

o (D)(59”

oy +8) Be +aik, +1vik, - B(ik, —€)) - (@8 By) (a(ik, — & +ik,) +(y +8)e) (1 - ia; )(ia,)
a?(y +86)2

(A-28)

La 2éme dérivation nous donne aprés vérification numérique :

2% ia,i By
Ji =(T e l)[(o_.l,j +62,j +G3.j)F(1_la]alazaI:a(y +5))

(o, +0, +0,)(arg,j (1~ ia, )(ia,)) F (Z—ia,,iaz £12, “5‘57)
oy +6)

+o,. F(z —ia,,ia, + 12,%} ‘o, (2-1a,)(ia, +1) F(3—ia,,ia2 +2,3’L"BY) ]
) aly +38) 2 a(y +39)

(A-29)

iag —iag _ ia]-1 -iag —olk.. —q.
c,,,.=§—§q,.($j (_Y;‘aj () (7] (*;5) [“’ “i "‘)) (A-30)

-q. (iag-1) _ . _ N —iap
o (s

(la_l) (ial - 1)(EJ ia1—2(‘yqj - a(l;aj - qj')) ('ye - (X.(i;(a - g)] ['Y + 8)‘i32 N
> Y ¥ Y Y

. (ia1-1)
(ﬁ)(g) (YZ(F-(ka,- —4;) - q;(k, —€)) - (ve - a(ik, -€)2y(k, —qj)))

a/\Y

(l+_8) ~iag . (&) (_a—) iaj-1 (Ye - a‘(i:(a — g)) (_iaz ) (_‘YLS__) ~iap-1
Y @ /\Y Y Y
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(A-31)

2

('Y(k.j -q; —ky) = (¥ +8) (ky —qj')J
Y

—-q; +5 (~iaz-1) +5 (-iag-1)
= =(?L) (%) cinp(122) (2]
| (y(ika -g+ik;) —2(7 +8) (ik, — s)) +(_1_) (ial)(ﬁ)(m_l)
Y o ¥

vq; —alky —9))) . (v+8) " (y(ik, - e +ik,) - (y +8) ik, ~€)
3 (-ia,) T

y v?

ia) (~iaz~2)
+l(g) Ciay(in, - 1>(Y+5] ((Y(ka,—q) k) - <x+8><ka,—q>]

aly 2

Y
y(ik, —¢ +ik,) = (y +8)(ik, —¢€) N (o)
( 72 )+(Z) 1al(?)

(vq,- ~a(k, —qj)) (ia )(y +a)’i“2"[y(ika —e+ik,) - (y +8) (ik, —s)}
2 y ‘Yz

iay (-iag-1)
+(_1_) (%) (—i%)(%) (Yz{((ika -n+ik, ) (k, - q;) - (ik, —€).(k; - q; - kij))})

_(y(ik, —e+ xk,)y—“(y +8) (ik, - a)] 2v(ky -1;) (A-32)
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() (59

( ay +8)(ve +aik, +yik, - B(ik, — &) — (ad - By) (a(ik, —e+ik, )+ (y + 5)8))
a’(y +8)?

( )(l 1)( )hl l(yq"_ailz‘-j‘qj))(v:zs)“‘z

(a(y +8)(ye +iak, + yik, -B(k, —€)) - (ad - By)(a(ik, —e+ik,) + (v +8)e))
a’(y +8)?

(1-1a,)(ia,

(1-ia,)(ia,

(-iag~1) k -k..)= 8Yka:. —q.
+l(%) i 2)(7 +8) (Y( a; 1,)Y2(7+ Xka; q,)]

(a('y +8) (8¢ + aik, +vik, — B(ik, —€)) - (o - By) (ik, —e +ik,;) +e(y +8)J
a(y +8)?

iag -iag
(1-ia;)(ia,) + (é) (%) (‘YYLSJ

al(y +8)? [A+B—C—D]—[E—F] 20 (y +8)[(y+8)qj +a(ka; - q; —klj)]
at(y +8)°

(A-33)

A =(ye +aik, +7vik, - B(ik, ~€))(a;(y +8) +a(k, —q; - k;))

B =a(y +0) (-ek; +ik,q; +ik;(ka; —q;) - (ik, —-€)kl;)

C=(a(iky —&+iky) +(y +8)e) (8q; +a-kl;j) ~ B(kqj — q;) - k1))
D = a(y +8) (8e +atik, +yik, — B(ik, — )

E = (ad - By) (a(ik, —& +ik;) + (y +8)e)

aly +8)[8q; - aky; vk, = Blky ~ ;)] ~[(a8 ). (ulky ~; ~kyp) + (@ +8)q ]
a’(y +8)°

arg,j= (A-34)
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ANNEXE I

. g
Soit a calculer : .

12

I, = <‘Vr(fx:f2)

vi([.% )> « (A-35)

aprés simplification on obtient :

e—lk'r'

L2 N {oetn]e™

I12 = ==
J20+22)x2 * A2

+<¢c(k1)| M |<P1s'><‘Pc(k2)| et I(pls>;

<P1s><<Pc(k2)

o]

i oot

<¢’c(k|)| e |¢2p1><¢c(k2)| e l¢2p-l)

~{p.k)| ¢ |o2p., Xo.(k) e |o2p,)) (A-36)

Cette intégrale a été effectuée numériquement avec :

; e e™? p(1-ia)2Vn ,
<(Pc(k1)|ekl(s°1s> = 23/2pft3/2 ) - [f g+fg] (A-37)
£ Al g=(A+B),  A=g?+(k-K)%
A +B=¢?+k?-ke? -2ieke; a=2Z/ke

f'=2e(ic -~ DAI®2;  g'=(~ia)2(c-ike)(A +B)
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h=(k, ~k,08,)[A +B(1-ia)]+k,08, (iaA)
h'= (k, - k,08,) (2e2p, - 2ik, (1-ia) |+ k,08,i02ep,

Les expressions <<Pc(k1)| e"", cp2pﬂ> sont déduites de <q>c(k,)| e l (p2po>.

Soit a calculer :

| [BER 9 (R +0.Eu) 9Lt + BN (915 )p15,7) + pl1s )1 2)
[ =L 1+ 2

V2 +%(¢(2p,,"1)¢(2p,£)—¢(2ppf.)¢(2p.1fz)—<o(2p1fz)¢(2p.p?,))

2 - - o
Io =m<¢c(ka’rl)q’(15’f2)+(pc(kasTZ)(Pls:fl)l e‘kn +ehl ,)

A

<N (p(s, 1) o (1s',7,) + @ (1s,T,) o (Is, 7, ) + 7 (¢ (2p,, 7)) 9(2p,.%,) —@(2p,.7) ¢(2p_, ,‘r'z)>

—cp(2ppfz)fp(2p-l 1))

s

eik’r‘

eik'r' eik?

019){o019 ¥

018) + (e (ko)

Hoe (k)

elk‘r‘

o (Is' )> (ols/ (pls')})

eikf (pls'> + <(p(ls) eikf

elkl’

+<<p(15)

0(19){0c (ky)

<p(15)>

e ikt

N <¢(IS)‘eiEf <p2po><<pc(ka)
V3 _<(p(ls)’eiif

<p<2po)>_<<p (1)

02p1))(0c(ks)

eilz?|<P(2P-1)>

e ikT

0@p-1))(0c(ks)

0@p))

On rappelle que :

85/223/2
71'((1_(.‘l - K)2 + 82)2
8(ee')* (e +¢")
((e+¢")* +K?)?

(0. (k,)

o)) =

(0Us)]e™|o(1s)) =

. 326} (e +e, )
ikr 2 2
P
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32 €% (e+g,)

T2 (K2 +(e+ey,)Y)

<(pls|e““|(p2p_,>

T, =(w;i(1.2)/ V, / w;(12))

1 . e
Jo= (1+k2)<N((p (1s,r,) o (Is ,r,)+¢(ls,T2)¢(ls,1§))+J§(¢ (2p,.%) ¢ (2p,.T,)

-9 (2p,.1) ¢ 2p_;,5)~ ¢ (2p;,T,) @ (2p_y. T, ))' ¢ 4+ |
= ¢ - _ L A ~ )
N(o (1s,r1)<p(1s,r2)+<p(1s,r2)¢(1s,n))+7_§(¢ (2p,,%) ¢ (2p,.%,))

-0 (2p;,5) 0 (2p_,T,)-¢ 2p,,T,) 0 (2p-1:_fl)>

J 5 [N’ [<(p (1s)| e '(p(ls)>+<(p as)| & |0 (ls')>+2<(p (19| |(p (1s')>ﬂ

T (o970 1)+ 120 @0, 0 2p.))

On rappelle que :

24(81+82)((81+82)2_K2)
2 =4 ) 52 4
o( po)> A(Sls) [ (K2+(8,+82)2) }

eiif

(02p,)
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ANNEXE IV

Dans cette annexe on se propose de confronter notre méthode d’intégration numérique
utilisée dans le calcul de TS1 et TS2, au calcul d’intégrale type donné par B. Piraux!”? , oit

le résultat analytique est connu (Lewis®®)).

a-Méthode d’intégration utilisée
le calcul de la section efficace quintuplement différentielle dans le cas du second ordre fait

intervenir des termes de type J tel que : (cités pas B. Piraux!").

. 1
J=S_ll_f’no,J‘d?mf(q,9q,¢q) (A-38)

P

En utilisant la relation suivante :

1 1 .
r————=P———+ind(q’ - p*) (A-39)
q'-p'-ie ¢ -p

Et en remplagant dans 1’équation (A-38) J devient

1 in " _
J=P|dg < _p,f(q,eq,¢.,)+7pj dif@.6,.0,)

b-Test de 1a méthode d’intégration
On se propose ici de confronter la méthode numérique indiquée ci-dessus pour intégrer le

terme I dont la solution analytique est connue.

1 dg
I=— - e—0
n’ I (¢ - p* -ie)kk}

- - - ~

avec k,=4-k, , k. =G-k

a



et p’=k)-2w ,la quantité w est la différence d’ énergie entre I’ état initial de la cible
et un état excité « moyen » de cette méme cible.

Utilisant les résultats de I’ article de Lewis®®™ on obtient :

_ i pk+s)
I_ksln(pk—s

1
ol s=[(pk)? +aw@w - w)]2
et w —w représente le différence d’ énergie entre I état final et I’ état excité « moyen ».

Si (W —w) >0 et si la cible est dans 1’ état fondamental alors w >0 et s> pk 1%,
D’ou:
I 1 | (pk+s)’
Réel(I) = s et Im/= ksln,:4W(W—w)

Si (W-w)<0erw>0 (Iétat excité « moyen » se trouve entre I’ état initial et final de la

cible ) alors s < pk
_ 1 1 _(pk+s)
Réel(I)=0 et ImlI= s ln[4W(—W+w)

Dans nos conditions cinématiques on est plus proche du cas ou (W -w)<0etw »0.

Dans le calcul numérique plusieurs paramétres interviennent comme le nombre de points de

chacune des variables d’intégration ainsi que le ¢ cité dans I’équation (a-38).

Conditions cinématiques: (calcul sur I’hélium)

Ei=5426.6 eV E#=5373,6eV E;=E,=10eV

6,=6, et 6,=75° 9 =1°
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Résultat analytique (0.0;1.0514347988)

test en €

Dans ce premier cas on étudie I'influence de € sur I'intégrale de terme comme ceux de
I’équation (A-38) .

(-5.57E-02;1.04370)
(~-5.57E-02;1.0437)
(--5.59E-02;1.0437)
(--3.15E-02;1.0437)
(-3.15E-02;1.0437)
(4.90E-03:0.692)

On constate que dans ces conditions cinématiques I’influence de € peut étre controlée,

et une valeur de E-02 est suffisante pour donner des valeurs satisfaisantes.

test en q

Dans cette partiec on s’intéresse 4 la variation de notre intégrale en fonction de la

composante radiale de g .

On note que le nombre de points d’intégration indiqués dans le tableau ci-dessous est utilisé

du 0 au pdle et du péle a I’infini,




aleur numérique

(0.106;1.04370)
(-3.15E-02;1.0437)
(2.750E-02;0.437)
(8.03E-03;1.0437)
(-3.76E-02;1.0437)
(1.60E-03;1.0437)
(-7.5E-03;1.0437)

(-7.5E-03,1.0437)

On remarque que Dintégrale converge convenablement & partir de 60 points
d’intégration.

test en O

Dans ce troisiéme test on fait varier le nombre de points d’intégration de I’angle @ .

(-3.11E-02;1.043)
(-3.73E-02;1.043)
(-3.16E-02;1.0437)
(3.15E-02;1.0437)
(3.511E-02:1.0437)
(-3.151E-02;1.043)
(-3.1513E-02;1.043)
(-3.151E-02;1.0437)
(-3.1513E-02;1.0437)




87

On constate que la valeur de I’intégrale est satisfaisante, et on obtient des bonnes

valeurs a partir de 30 points d’intégration.

test en 6

On s’intéresse ici 4 I’influence du nombre de points d’intégration par rapport 4 6

(-2.043E-02;0.2270)
(-0.1720,1.20)
(0.16979:1.052)
(-0.343;1.2211)
(4.62E-02;1.1579)
(0.1812;1.02)
(-0.1211;1.066)
(0.1278:1.0352)
(-0.5638;1.0542)
(1.39E-02;1.0512)
(-2.17E-02;1.05142)
(-4.53E-02;1.05144)
(-3.1075;1.051436)
(-0.108;1.0514348)
(2.2022E-02;1.0514347)
(-7.80E-02;1.05143479)
(-4.76E-02;1.05143479)
(-1.25E-02;1.05143479)
(-5.21E-02;1.05143479)




On conclut que la valeur de I’intégrale est sensible a la variation du nombre de points
d’intégration de @ , a partir de 100 points d’intégration on obtient des valeurs
satisfaisantes. |

Calcul de I'incertitude lors de I’évaluation numérique de I

D’apres les résultats B. Piraux citées dans sa thése , I’évaluation de Perreur lors du

calcul numérique de I consiste & évaluer des termes de types:

Al = Io(ﬂ +i) +&'1 +0(e).
2 2q
+1 0—7.
avec I, = [d(cosé, ){—,,F(q,coseq )} n#0.
! & -
2x +]
et F(q,cos6,) = q[ [do.f(4.6,.0, )} et I, = [d(cos8,)F (p,cos,).
0 -1

c- Remarque

On a évalué aussi Pincertitude A7 sur le calcul de integrale I, et on a remarqué
que sa valeur décroit rapidement et tend vers zéro quand I’integrale converge.

D’autres tests ont été abordés, ils ont concerné le calcul exact de la contribution
TS2 (équation 3-12) et de la contribution TS1 (équation 3-15), on a remarqué dans
ces cas que la convergence est plué rapide que dans le cas du test cité ci-dessus. Ceci
nous a permis de vérifier que la statistique déduite des tests de calcul numérique de I

est largement suffisante pour évaluer numériquement les contributions de TS2 et TS1.
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Résumé

Francgais

De récentes expériences de double ionisation ont montré 1’insuffisance du modéle basé
sur la description du mécanisme d’éjection en une étape. Nous avons congu un modéle
tenant compte des mécanismes en deux étapes ou deux électrons de la cible sont
ejectés par chocs successifs de I’électron incident et par chocs internes. Le calcul
entrepris dans le cadre de ce modéle nécessite 1’utilisation de la seconde
approximation de Born et des fonctions d’ondes corrélées pour décrire les états initial
et final de la cible.

Nous avons montré que les processus & deux étapes ne sont pas négligeables méme a

haute énergie incidente.
Anglais

Recent high-energy experiments indicate that the one-step mechanism is insufficient.
We have performed a calculation that takes into account all the two-step mechanisms
of double ionization. This calculation uses the second Born approximation and
correlated wave functions for the initial bound state. We show that the two-step

processes are not negligible even for an high incident energy .





