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fntrcduction générale

Tr/
L et rOr des processus multiélectoniçes dans les collisions ion - atome aux énergies
intermédiaires et hautes a étÉ Areste un thèrne très récurrent dans la littérature scientifique.
Plusieurs raisons peuvent expliquer cet intérêt croissant. Iæ développement récent de

æchniques expérimentales puissantes (gands accélérateurs, anneaur de stockage,
spectràmétrie cle coTncidence etc...) laisse,nt présager d'immenses perspectives couwant de
nombreuses activités connexes : -

De plus, et de manière plus fondamentale, tansparaît en filigrane le problème du rôle des

conèhtions. Ainsi, une connaissance approfondie tant qualitative que quantitative des

mécanismes multiélectroniques aussi bien primaires (ionisatio4 transfert, excitation) que

secondaire s (déclin radiat if,, processus Auger) devient incontounrable.
A ce tifie, le processus de Transfert Excitation (IE^), pour lequel un état doublement excité est
produit sur un projectile après la capture d'un électon d'une cible, rente dans cette logique

ét semble être- un candidat de premier choix pour une clarification des mécanismes de

fiansition à deux élecfions conélés. Iæs premières études expérimentales de ce processus en

spectoscopie X et élecfonique fait apparaife différents pics dans les sections efficaces
obtenuer. 

-Ces 
constatations trouvent écho dans la théorie avec la mise en évidence de

différents modes (RTE, NTE etmême Wn. Plusieurs modèles ont donné ure formulation

séparée pour chacun de ces modes @randt 1983).Iæ modèle CDW-48 qui est utilisé ici ente

dans le cadre de théories < phn consistantes > dans le sens d'un traitement unifié permcttant

une clarification des effets d'interférences entre ces modes. Ilitialement appliqué à la

formation d'gn état doublement excité de S'a* @aclau et al 1992), il a trouvé un
prolongement naturel dans l'étude duTE Auger pour la collision symétrique Her t He (Gtyet

à at tÔ051. Dans le cadre de cette aprplication, il a été noté rme sous-estimation systématique
des sections expérimentales de ltoh et at (1985). Dans un premier temps, nous allons ainsi
voir si nous reûouvons les mêmes conchsions dans le cas d'un système réellement à quate

corps He* + H conûairement au précédent pour lequel I'influence de l'électon non capturé a

été prise en compte au moyen d'ure charge effective. Nos résultats seront comparés avec les

e*péti"n6 s de Zouros et at (1988) et le modèle théorique AO* de Fritsh et Lin (i,988) .
Néanmoins, dans cette étude, nous savons qu'en considérant l'éjection de l'électon Auger

comme un effet post-collisionel consécutif à la foruration de l'état lié autoionisant nous

n'avons délibérément pas ûenu compte de deu mécanismes ayant une contribution
indiscernable:

électon du projectile



rnfioduè"tion générale

Ces deu mécanismes, déjà évoqués dans les études antérieures (Goyet et al 1995), seront
regroupés dans ce que nous appellerons Transfert Ionisation (f0 bien que celui-ci soit
généralement utilisé dans le cas où un électron de la cible est capturé tandis qu'un autre de
cette même cible est éjecté. C'est la ûaduction du problème plus fondamental du couplage
ent:re un état discret et son continuum adjacent (Fano t96I). A ce tifie, le système He* +' He,
même s'il est plus complexe, nous semble êne poæntiellement le candidat le plus intéressant
pour lequel nous pounions étudier deu influences: celle du continuum et celle de l'élecûon
non capturé.
Dans cette perspective, une question émerge: Comment décrire conectement la fonction de
l'état autoionisant de I'hélium en tenant c,omptÊ du couplage évoqué ci-dessus ?
Nous utiliserons des techniques élaborées de discrétisation du continuum avec une base
d'orbitales de Slater ou SlO (Slater Type Orbital.s) et nous nous poserons le problème du
lien enûe la normalisation réelle des fonctions du continu sur la fonction < delta >> de Dirac et
celle de leurs conespondantes < discrétisées )) sur le symbole delta de Kronecker (Macias el
al 1988).
Nous voyons ainsi plus clairement la trame de noffe tavail et les buts que nous nous
proposons d'atteindre en ayant en tête cette phrase d'Albert Camus: <<La vérité première est
celle que l'on décotmre après toutes les autres >>.



Pro cessus m u lt ié le c tro n iq ues

I nt rod u cti o n a ux process u s m u lti é I ectro n i q u e s
et aux problèmes des conélations

Lllntrodttstiopi,

D*, le domaine des hautes énergies d'impact, c'est à dire lorsque la vitesse de collision
est supérieure à celle des électons actifs, l'étude des processus multiélectoniques est
nécessaire pour la compréhension d'un gand nombre d'autres mécanismes fondamentaux.
Pour fxer les idées, dans le cas de collisions proûon - hydrogène, ce domaine commence au-
delà25 keV.
Ainsi, des recherches récentes sur des collisions ions - atomes visent tout particulièrement à
cerner les effets des conélations multiélectoniques potr des processus mettant en jeu derx
ou plusienrs électons actifs @elkic and Mancev 1992,1993, Belkic et al 1994, Martin and
Salin 1996). Confiairement au cas simple monoélecfionique,le statut théorique des processu
multiélectroniques semblent enoore voilé de mystères même si en général, ces théories sont
soutenues par un large pan d'études expérimentales (double excitation" transfert de clarge
multiple, simple et double ionisation, etc.. liste bien entendu non exhaustive). Pour l'échelle
d'énergie de collision considérée, il est jrstifié, mais pas toujours sufftsant, d'utiliser des
théories perturbatives, du fait de la nécessité de bien refléær les corrélations. A ce tite, les
théories IltM (ndepentlent Electron Method) ne parviennent pas toujours à ête pertinentes en
particulier dans les cas où l'interaction biélectonique est un potentiel de perturbation
important comme pour le processus de tansfert excitation, objet de notre étude. Ceci a été
particulièrement soulipé par Gayet et al (1994) même si, à I'heure actuelle, nul ne peut
conclure définitivement à la non-validité générale des approximations à élecûons
indépendants.
Dans ce paragraphe, nous allons, de manière non exhaustive, tâcher de présenter différents
processus importants en physique atomique sans top enter dans les détails théoriques mais
en essayant de metfie en valeur autant que possible le rôle important de ce que nous
regroupons sous le terme générique de conélation.



Pro cessus mu lti é le c trc n iques

t.Z f'*emotes et ne ivgri

I.2.1 Processus d'ionisation simnle ct multinle :

g| cas de projectiles lourds

Un des processus multiélectoniques les plus délicats et complexes à étudier tant
expérimentalement que théoriquement est lié aux ionisations multiples. Iæ cas de la simple
ionisation est en effet actuellement assez bien compris surtout dans le domaine des énergies
intermédiaires et hautes. En particulier, pour la collision HrlH+Hr+Hr+e' ,le modèle
CDW (Coulomb Distorted l|lare) et mêrne celui de Born aupremier ordre donnent une bonne
description des sections expérimentales (Gilbody and lrelarul 1963). L'accord est égglement
excellent avec les premières études théoriques débutées dans les années 50 avec Bates and
Grffing (1953) qui ont détaillé des calculs de section totale avec le modèle I"BA (l;irst tutrn
Approximution).ll est d'autant meilleur que l'élecfion éjecté a une vitesse plus petite que
celle du proton projectile. Iæ désaccord devien! par confie, manifeste dans le cas contaire et
la nécessité de tenir compe de I'influence longue portée enfie ces deux particules a été mise
en évidence par Salin (1969,1972). L'électron final se retrouve dans le continuum, c'est à dire
dans le champ coulombien, du projectile et de I'ion ionisé (état du continu d'une "sorte de
pseudo-molécule'). Les effe,ts sur les distributions angulaires et en énergie de l'électron éjecté
sont connus sous le terme de TCEE (fwo Center Electron limission) (Fainstein et al I99l).
La connaissance des sections différentielles de ce processus est importante dans nombre
d'applications liées tant aw( plasmas, en particulier ceu( des réacteurs de frsion
thermonucléaire, qu'à l'étude de I'endomnagement biologique. Dailleurs, les études
théoriques sur des sections différentielles doubles DC:CS (Double Dif/èrentiul Cross Section)
des électrons éjectés de cibles d'hélium et dhydrogène moléculaire lors d'une collision avec
un proton, ont commencé dans les années 60 @udge and Jorgensen 1963). Ces dernières ont
été prolongées dans les années 70 ave,c des cibles plus lourdes. Nous devons signaler les
fiavaux de (Fainstein and Rivarola I9s7) avec un modèle théorique s[i (s1'rnmstric liikonal
Approx i mu t i on) qui tient compte conectoment des conditions asymptotiques.

6 cas de proiectiles légers
Ê -

Iæs premières mesures de sections différenti elles (e,2e) absolue ont été faites par le groupe
d'Ehrhardt et al (1969) sur les atomes d'hélium. Sur le plan théorique plusieurs méthodes
pour les hautes énergies de collision firent développées et basées principalement sur le
développement perturbatif de Born (DWTBA Distorted llave Born Approximurion, IiRS
Iiiknal Born Series etc.).lJne bonne reproduction quantitative des pics binaire et de recul,
qui apparaissent dans les sections différentielles triples TDCS, est établie. Cela est par contre
loin d'ête le cas pour les basses énergies de collision ('' l0o kev \, domaine où les effets
dynamiques post-collisionnels ont rme très grande importance surtout potr des conditions
cinématiques symétiques. En faiq les méthodes "ûaditionnelles" se confrontent à l'incapacité
de donner la position des pics en génénil et de faire apparaîte le second pic arrière en
garticulier (darc les grands angles de difusion). Iæs principales diffrcultés renconfrées
résident dans une bonne description des éats initiau et finau sans oublier la complexité
numérique. Arssi, il apparait nécessaire de bien décrire les effets dynamiques post-
collisionnels dans la voie de sortie.

û



Prc cessus m u I f ié lectro n iques

Iæs processus de double ionisation par impact électonique sont eux aussi hès difftcilcs à
appréhender. En efreq se pose dans la voie de sortie le problème de trois électons dans le
continuum où les corrélations pewent être tès importantes. Les premières études théoriques
ont été élaborées par Geltnun (1956). De nombrewes expériences de colncidence ont été
menées par le goupe de Lahnan-Bennani ( I99l).Iæs principarx modèles théoriques établis
ne tiennent pas compte soit des interaotions avec I'ion résiduel, soit de la conélation entre les
trois électons. L'approche 3C (3 interactions coulombienne,s) (Najjari thèse 1997) se veut
tenir compte d'une partie des effets de conélations énoncés (avec la méthode de Plwiruge)
(cf, Figure I.2.l.l).
Un bon accord est touvé dans le cas des conditions cinématiques indiquées dans la figure.

e- + He + He2* -r 3e

, . 0

AAlcdéiio(dca)

RMeraal(19tr/
3C aræc crytuæ NqPi ùàe (199)

O FIGTJRBIâI.I

Il nous faut également signaler les éhrdes faiæs sur la double photoionisation (Dl'l ou (y,2e')).
Ce domaine est un thème récurent dans la littérature. Nous signalerons à ce tite l'étude de la
DPI de Pont et al (1996) sur des atomes dhélium dans leur état fondamental.
Des recherches ont aussi été menées dans le cadre de collisions électron - molécule. Ainsi, on
a monté I'importance des effets moléculaires dans la simple comme dans la double
ionisation dissociative (Joulakian et al 1996). La description de l'élecfon dans un double
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Pro cessus nu I tié lectro n i ques

champ coulombien rend le problème particulièrement délicat, le double continuum étant
infiniment dégénéré. :
En conclusioq nous pourrions dire que beaucoup reste à faire dans l'étude de ces proc€ssltti
même si force est de signaler I'importance des résultaæ déjà établis. Ces processus sont
fondamentaux pour comprendre des phénomènes plus compliqués qui ont souvent une
retombée pratique comme l'étude de I'endommagement en biologie (Hemé du Penhoat,
Thèse 1997). Nous pouvons dire aussi que les expériences d'ionisation sont souvent diffrciles
à interpréter. Par exemple, dans le domaine des énergies intermédiaires, les tavaux (Kravis et
al 1996) mettant en exergue des comportements fort différents dans la disribution des
moments des électons observés lon de collisions, montent que le problème des mécanismes
d'ionisation est loin d'êfie complètement élucidé.

I.2.2 Processus de caoture électronioue simnle et double

É Proiectile ionique:
- '

Concernant la simple capture de nombreuses études théoriques ont été élaborées ces demières
années avec le modèle CDW (Gryet 1972) et BelkiD et al (1979),. Si nous considérons le
fiansfert de charge dans la collision I{ + HQI -+ H(ls) -r H* , pour des énergies de
collision importanûes, le processus de simple capture est un mécanisme presque académique
pour différentes théories. L'utilisation du développement de Born enfiûne que I'amplitude ne
pourra être correctement calculée que dans le cadre de la prise en compte du second ordre de
pertwbation (BII). Ainsi, il est appanr que le modèle CDW au premier ordre est wr modèle
plus adéquat pour la description de la section totale d'échange de charge dans le sens où il
inclue une partie du second ordre de Born. Il est d'ailleurs prouvé que les sections effrcaces
CDW ont le même comportement asymptotique en V 

-1' ( V est la vitesse de collision) que
Illl,et de plus le pic de Thomas (1927) (qui représente classiquement la simple capture
comme une double diffusion élastique)apparaît de la même façon dans les deux cas.

Iæ problème de la double capture est bien plus délicat. Detx modèles s'affrontent les
modèles à électrons indépendants (CDW-IEA,CTMC,CDWEIS-IEA) et les modèles à quatre
corps (C)DW-18, CDW-\ES-4ï, CB-18). Denière cela se pose la question fondamentale de
savoir si les théories à élecfions indépepdants sont à même de décrire correctement les
caractéristiques de processus multiélectroniques. Pour simplifier à I'extrême, nous pouvons
dire que dans les premiers, la double capture est considérée oomme le résultat de deu
simples captues indépendantes temporellement alors que dans les seconds cas les captues
ont lieu simultanément introduisant le rôle importrnt de la conélation enûe les électons.
Ponr argumenter, nous prendrons I'exemple de (Gayet et al 1996).

u
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Ê*+He+É*+He2*

a '

o Ep&ioces &Hipfla a al 1987
&dintotaleCDW-IEA

- SdimtotdeCDW-4B

FEgFMeu

Er FKluRBl.2"2.l

Le calcul CDW-48 (Gayet et al 1996) engendre des sections efficaces qui ne suestiment pas
les sections expérimentales. Ce n'est pas le cas du modèle à élecfrons indépendants CDW-
II,)A (Gayet et al 1994). Mais la pertinence d'éventuellement considérer un deuième ordre
perturbatif a été soulignée pr Jacqui (lhèse 1996). Cela monfie la diftïculté de bien décrire
ce mécanisme et de donner des concltsions définitives quant à la validité des modèles à
électons indépendants. Seules des expériences à plus hautes énergies pourront donner des
précisions supplémentaires, en particulier sur le comportement des sections totales aux
grandes vitesses d'impact.
lvlais les expériences sur les captures multiples à forte énergie restent plutôt rares, quelques-
ures dans les années 70 au Kansas et dans les années 80 au Brésil et en Suède avec eomme
projectile He2n 1,i3* et d* svr He. La comparaison ente les modèles CT'MC,les équations
couplées AO r (Atomic Orbital) et des théories comme CDW-18 et CDW-lliM ne permet
toujours pas de mette en relief les conditions de validité des théories à électons
indépendants.

_ça Formation de positronium
-

Pour ce processus, il nous faut signaler les fiavaux enfrepris ces dernières années su la
formation du positonium par collision de posinons sur des cibles atomiques et moléculaires.
L'intérêt de telles études s'est accru avec le développement d'intenses faisceaux de posirons
dans un large domaine d'énergie. Même si au premier abor{ nous voyorui beaucoup de
similitudes avec la simple capftre par des projectiles plus lourds, une différence essentielle
apporte une complication théorique. En effet, si dans le premier cas une étude semi+lassique
est possible (le projectile est peu dévié), avec des positons la tès grande sensibilité à
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I'interaction avec la cible devient primordiale du fait de sa faible masse. Plusieurs modèles,
CRA (&rulomb Rorn Approximation) Fojon et al (1995), (U)W-I'.\), permettent de tenir
compte d'une partie des corrélations.
De plus, en prolongement des ûavaux pionniers de Tuan and Gerjouy (/,960) sur le simple
transfert de charge par des projectiles lourds sur des cibles moléculaires se sont poursuivis
avec des positrons en mettant en relief des effets moléculaires importants (Fojon et al 1997).

I.2.3 Processus dtexcitation multinle

C'est certainement rm des champs d'investigations les plus porteurs et prometteurs pour
comprendre correctement les phénomènes de conélations. Etudier la multiple excitation c'est
se poser la question de comment traiter I'interaction électron - électron dans des problèmes
dynamiques. Ce que nous pouvons dire en général toutefois, c'est que confrairernent aux
processus évoqués plus hauts, peu d'études ont été consacrées à ce sujet et que beaucoup reste
à faire surtout dans le domaine des vitesses basses et intermédiaires. Il est utile de faire
également une étude du comportement des probabilités de fransition en fonction de la charge
du projectile. Une notion de saturation à partir du principe de Schwinger a été infroduite par
Brendlë et al (1985) confirmée par llxperience de Chabot et al (1991) mais dont les résultats
d'équations couplées (Martin and Salin 1995) montrent l'inadéquation pour des charges tès
élevées du projectile.
Parallèlement à cela" de nombreux favaux portant sur l'étude des états triplement excités
(21,21',21') du lithium témoignent de I'intérêt croissant pour ce type de processus. Ces états
sont souvent couplés à un grand nombre de voie de désexcitatiorL ce qui en fait un test pour la
théorie en particulier pour ce qui relève des corrélations au sens large du terme. Ce type
d'état est produit en gande quantité lors de collisions enûe ions multi-chargés (lM(:) et
surface où un grand nombre d'électons est capturé dans des états frès excités (formation
d'atomes creux).
Les études expérimentales en colncidence (état de charge de Ia cible - et produits de Ia
collision) des processus d'autoionisation et de transfert vers des états de Rydberg devraient
être un appui important pour les études théoriques qui se font de plus en plus comme celles
entrepris sur les états triplement excités avec des techniques de discrétisation dans des bases
de B-Splines (Bachau 1996).

tlllonclusion
Nous voyorui à travers les quelques exemples cités, I'importance fondamentale des processui
multiélecfioniques conélés. Malgré des progrès importants comme des méthodes de calculs
numériques puissantes (B-splines, S'l'O), des zones d'ombre subsistent. Par exemple, le
problème des conélations est parfois si compliqué qu'il est négligé menant à des modèles
IIiM pas toujours très pertinents même si dans des collisions de grande énergie les
corrélations dynamiques peuvent sembler petites, idée reprise par le modèle I;(IA (l;nt:cn
Correlation Approximation).. Et audelà même de ces aspects de recherche fondamentale, des
efforts ont été faits ces dernières années avec l'émergence de techniques expérimentales
pointues. Ainsi, la connaissance des multiples processuri évoqués permettra de mieux cerner
des collisions complexes qui les mettent tous en compétition comme celles qui ont lieu dans
les plasmas de fisioq dans un but pratique de diagnostic et de maîtrise des échanges internes.
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Donc, nous voyons que beaucoup de choses restent à faire mais les perspectives des
recherches actuelles comme celles offeræs dans l'étude de I'ionisation et de la capture sur des
agrégpts, donnent un grand espoir pour un€ compréhension de plus en plus approfondie de
tow ces mécanismes.
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Les différents modes de Transfeft Excitation

U,Llntrqdustion-l

u" fiès grand intérêt a été porté ces dernières années sur l'étude du processus de tansfert
excitation @randt 1983, Schulz et al 1987, Han et Ratnadan 1989). Ce mécanisme met en jeu

au moins quatre corps : detx noyau( et deux électons actifs. Son caractère fondamental est à
souligner car il fait interférer plwieurs des processus déjà évoqués :

ainsi un système doublement excité.

excité. Le déclin peut êfie de tpe radiatif TEX Qranden [ixcitation X), autement dit le
projectile retouve son état fondamental par émission de photons. Il peut êhe également
de 6pe Auger T'EA Qrarufert Excitation Auger),le retour au fondamental se faisant par
éjection d'un élecfron.

u
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Ce processus peut êfre schématisé dans la figure suivante (Figwe I.l.l) :

Transfert et Excitation

'';tj
,':.t:

/ ï \

Æ- -/

ffii==-(
\ _o-_nLo I
\  - " - ' -1  \ -

\\-

illl"*.* \\/excité 
+ \

i- P-ost

à 2 photons

à I photon

collisiqnnel

q FigweII.l.l

q il existe un mécanisme qui à première vue s'apparente à un transfert et excitation : dans
ce dernier un processw de capture advient simultanément arcc un processus d'excitation
ou d'ionisation de Ia cible @elkié et al 1997). Il est à noter que dans notre étude le
dernier mécanisme a lieu sur Ie projectile et non la cible, ce qui est tme originalitë en soi.
et donc il faut être prudent nwlgré une certoine similitude d'appellation

tI.Z t .s aifferçnts mo

II.2.1 Introduction

Suivant I'auteur, le Transfert Exciation QE) est aussi nommé capture et excitation
électonique simultanée comme par Tanis et al (198|) qui I'a étudié en specfroscopie X. Il en
donne parfaitement la définition en notant qu\m ion de charge q capture un électron pendant
qu'un électron du projectile passe dans état excité. Brandt (1983) a le premier mis
théoriquement en relief derur modes principaru de TE:
r' dans le cas où I'excitation et la capûure seraient dues principalement à I'interaction

biélectonique, cela s'apparente aisément à un procesws Auger inverse dans le cas
raisonnable où nous considérons l'électron capfiré somme initialement quasi-libre. Ce
mode est connu sou le nom de RTE (Resonanl Transler F.xcitation).

|!ll
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{ si au confiaire, le processus d'excitation est gouverné par I'interaction avec le noyau cible
pendant que celui de la caphre est dt au noyau du projectile. Ce dernier est connu sous le
terme de NTE (Non resonant Trarcfert Excitation)

r' Un aute mécanisme concurrent peut être toutefois souligné lorsque la cible contient plus
d'un électron (par exemple He, d*çls'2t)'S ) en considérant I'excitation du projectile
conrme résultanûe de I'interaction avec l'élecûon non capturé. Il n'est gouvemé ni par
I'interaction ente les derur électons actifs ni par I'interaction avec le noyau de la cible
s'apparentant ainsi à une sorte de proces5us ^À/Ili.

Aussi, note but, dans ce qui va suivre, est d'analyser chacun de ces mécanismes.

If.2.2 Le mode résonnant : RïB l

Comme I'excitation de l'élecfion du projectile est due à I'interaction avec l'électron actif de
la cible, ce processus requiert une énergie particulière pour êfre efftcace. Ce constat vient de
l'apparentement de ce mécanisme à la Recombinnison Diélectronique (DR).Autrement dit,
I'analogie avec une sorte d'eflet Auger inverse peut ête faite. C'est en ce sens qu'il est
qualifié de résonnant.

@ Comme l'échange énergétique a lieu seulement entre l'élecnon capturé et I'électron du
projectile, la signature du mode RZ'E doit être un pic daw les sections I'E au voisinage
d'une énergie précise de collision

Le schéma simplifié suivant (Figre 11.2.2.I)permet de mieux se représenter ce mode :

RTE

Iæs premiers tavarur expérimentaux mettant en évidence un comportement piqué des
sections efticaces TEX (Tanis et al 1982) (Cl figre 11.2.2.2) ont été entepris pour une
collision.S/r* + Ar.ll a été ainsi noté I'exisænce de ce profil résonnan! signature de la t?'t'ti,
constat fait également dans le cas de ciblc moléculaire dans l'étude du llT'liX (Shuhz et al
1987). C'est un processus très important lorsque nous savom qu'il est un des principau
mécanismes de perte d'énergie dans les plasmas au hautes températures.

t!3
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St3* * Ar

. tbdi[RlEoptiEûb (ort6d IB2)
-sediarRTE (M lffi)

El Figuetr 222

s Brandt (Plrys.Revl IgS3)a été un des premiers à donner une expression théoriq ue du tl\'ti
(A et X).II s'est basé sur le processrs de la recombinaison électonique D/?. Mais dans la
Dll,l'électon capturé est initialement libre. Pour le IIT'8, il faut tenir compte de son
aspect lié à la cible et nous verons dans quelles conditions nous pouvons justifier une
telle analogie. Ce mode a été également étudiée par Hahn et Ramadan (1989) dans le cas
de collisions <t3' t He.

;p La recombinaison diélectonique

Ce processus peut êfie représenté par la figure 11.2.2.3 représentant un ion multichargé
captuant un électon pour se retrouver dans un état métasAble qui se relaxe par émission
photonique ou électronique. L'électon doit avoir juste l'énergie qui permet de créer l'état
métastable (doublement excité) sans échange avec le milieu extérieu. C'est en ce sens qu'il
est résonnant

. C 1
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E
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La section efficace de formation de l'état doublement excité peut s'écrire dans
I'approximation des résonances isolées ou séparées (/es résonances se trouvent aux énergies
des difé,rents états liés formés après capture, isolées signifie que celles-ci sont assez
éloignées les tmes des autres et lews largews assez petites pour qu'il n'y ait Ws de
recolnrement important enffe elles).Ia section effrcace de capture et formation d'un état
doublement excité (RC Radiationless Capture) s'écrit :

E)
Anc 7-d '

p-

i  Vn ,= ^E_8.
ê = Z - r

rr.2.2.3.1

112.2.3.2

rr.2.2.3.3

11.2.2.3.4

rr.2.2.3.5

rr.2.2.3.6

[* 
et

'P L'aoproximationimpulsionnelle:

Cette approximation suppose que la vitesse de collision est beaucoup plus grande que les
vitesses moyennes des électons de la cible. L'électron capturé sera représenté par sa
distribution de vitesse ou de moment. L'électron occupe en effet un domaine continu de
moment ( p ) avec ure pondération probabiliste caractérisée par le module carré de sa
fonction d'onde. Autrement dit, la disnibution sera intoduite par le profil Compton de
l'électron C(il.

c ( p, ) = II dp,ap,l(Alo,X'
Dans le repère du projectile,

F=i+F,
û est la vitesse de collision, p, le moments respectifs de l'élecfon par rapport à la cible et

ll"ll-ll4,ll(oppro*imationimpulsionnelle).
On montre que la section efficace du mode RIf s'écrit :

aruz z f or,,r( 0,,)or (F)
ott poest la composante de F,le long de i.La section de recombinaison biélectonique est
tès piquée sur l'énergie de résonance Ë'" conespondant au moment p2 =-21i,. Appelonsp'8, pi,
pw pt -=2tî,. L'expression 11.2.2.3.6 devient, en appelant Ae un domaine d'énergie autour de

e" (avec e,:.'21-,),v la vitesSe de cOllisior 
v2

re t  e=7+vp, .

lt4

I
q , = - =

rVr"Je2 + I
avec .5la probabilité de capture - excitation (Mc l-audhingand Hahn i,982), p et Ii le moment
et l'énergie de l'élecffon incident E, et f" l'énergie et la largeur de l'état doublement excité
formé.
Si nous appelons ar le taux de fluorçscence, c'est à dire le tarx des atomes biéxcités qui
retrouvent leu état fondamental par émission photonique, nous avons :
6Dp( =@6nc

o D M = ( I - a t ) o o = € o n c

où f est le rapport d'émission Auger.
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Ceci implique que ilr AE, C(p,) varie tès peu et est de I'ordre de C(p',).

11.2.2.3.7

Comme pour les projectiles tès chargés et les cibles légères (I-,'','lurgeur du prr{il
Compton) , Brandt a interprété la section RIE comme proportionnelle au produit de la section
de recombinaison diélecEonique moyennée sur l'énergie par le profil Compton. Donc, faire
varier l'énergie de collision, c'est donner une image de la disnibution électonique de la
cible. Son modèle donne un bon accord avec les données expérimentales. Ceci est
particulièrement le cas pour les collisions dissyméfiiques Zp:, ,"2t.. Concernant les systèmes
quasi-symétriques, l'inégalité écrite cidessus n'est plus waie. Dans ce cas, on s'attend à voir
I'interférence Ntli - lllEjouer un rôle primordial.

II.2.3 Le mode non Résonnant : NTE

La question qui se pose ici est la possibilité de produire un état doublement excité par un
mécanisme à deux étapes non corrélées. Ce dernier résulte de I'interaction ente l'électon du
projectile et le noyau cible produisant I'excitation et de I'interaction enûe l'électon de la
cible et le noyau projectile responsable de la capture. Ce processus ne requiert pas d'énergie
précise de collision. C'est donc un mécanisme non résonnant d'où le terme de NTE (Non
resonant Transfen Excitation). Ce mode est schématisé ci dessous :

NTE

[g
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't [Bs premières expériences sur le NTE :

Iæs premières expériences qui ont mis en évidence ce mode firrent réalisées dans les années
1980. En particulier, Tanis et al (/985) ont monfié, dans le cas de collisions fortement
asymétriques, la présence d'un malrimum de la section effrcace de TEX présent dans un
domaine d'énergie plus bas que celui du RTE, constat également fait p3r Pepmiller et al
(|95Jy' à tavers l'étude de la désexcitation radiative dans les collisions /'o' sur He. Dans la
continuité de ces travarx figrrent les e4périences en colncidences pour une collision Si'n' t
HedeClarketal(1985)entelesphotons XdeladésexcitationKaduprojectileetl'ionSi'e.
Iæurs données expérimentales montent otrtre le pic bien connu du IITE, un premier pic
atbibué avNTE comme nous le voyolls cidessots Gf frSrre 1L2.3.2) :

g/o* + He

Ëg
a z
l|
. I

F

.E t
8

. Sdbrdft!!'Ébfpc:4Êjlmlûù (Oeha d 1fi5)
-o,](,llNlB@mù1981)

EG{ev)

q Figtuo 11232

Les premiers modèles décrivant le mode non Résonnant utilisèrent une approximation à
électons indépendants /El @randt 1983). D'ailleurs, dans ce mécanisme multicorps,
l'approximation impultionnelle permet la séparation en plusieurs processus incluant
uniquement des interactions à deu corps. Ce mode NI'Ii estle fruit d'un processus de capture
et d'un aute d'excitation non corrélés dans le temps.
La section efÏicace pour ce mode, dans le modèle IEA,s'écrit:

aNrE = zx! o dp Pr( p) Pr( p)
0

où p est le paramètre d'impa€t, Ps(p) et Pc@) représentent respectivement la probabilité
d'excitation du projectile incident et la probabilité de transfert de l'électon de la cible ven le
projectile . En reprenant les notations déjà définies dans le début du chapitre, nous avons :

1r.2.3.3.1

11.2.i.3.2.o
n.2.3.3.2.b

o myt = o tw€ dans le cas de désexcitation de type Auger
o nw = a Mrz@ dans le cas de désexcitation de tpe radiatif

llg
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Dans ce dernier cas, (Cf,, 11.2.3.3:2.b) une formulation plus fine a été donnée pr Hahn (f 989)
pour une désexcitation radiative à partir d'un état doublement excité d associée autavx ûr(cl)
soit:

t 1 *' ' 
dq lcf ù Pr(4 - il P"( F) @a{d )on"(d)=# 

):
rr.2.3.3.3

avec Q le moment de tansfert, p le moment de l'électron capturé. Ia prise en compte de
l'état initialement lié de l'élecfion captué se fait à tavers le profil Compton C(p,).
Mais globalement, q^*esttrès grand. De plus,les formule (11.2.3.3.3) et Q1.2.2.3.7) montent
que les pics llIZ et NTE sont bien séparés tant que le profil Compton n'est pas frop large.
De manière générale, cette description donne un pic NTE dans un domaine d'énergie
relativement basse. Cela s'explique un comportement différent des sections efficaces de
capture et excitation en fonction de l'énergie de collision. Qualitativement le pic peut êfe w
comme la conséquence d'une probabilité d'excitation croissante simultanément à ute
probabilité décroissante de capture.
Le modèle de Hahn et Ramadan 0989) donne une assez bonne description pour des collisions
fortement asymétriques mais cela doit êne temffré dans le sens où des approximations
importantes ont été faiûes pour la détermination de la probabilité d'excitation.

II.2.4 Le mode non corrélé : UTE

Iæ processus (ltU (Uncorrelated Transfer Excitation)(Hahn 1989Gf, frgre 11.2.4.2.1)
n'existe que si la cible possède au moins deu élecfions. En effet, il se traduit par la capture
d'un électon de la cible simultanément avec I'excitation d'un électon du projectile obænu
par interaction avec l'électron non captré de la cible qui reste lié à celle ci. Ce processus est
également noté 2e7'E (fwo electron Transfer Excitation) (Benhenni Thèse 1990, Mc l-aughin
et Y. Hahn 1982), signalant ainsi, qu'il n'est pas gouverné par I'interaction enûe les deur
élecfrons <actifs>.

UTE

Elætsurnm
caphré

Er Ft:guto l.L42.l

Des études expérimentales sur le uansfert excitation pour des collisions l;4' t' He (Schultz et
al 1988) ou S/r* + He font apparalûe deu pics. Iæ premier est celui du lll'ti et le second

lll
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taduit le processus LrfE. Ces expériences furent faites dans le cadre des colncidences état de
charge des projectiles - photons X. Cependant, des caractéristiques similaires ont été
observées en spoctose'opie Auger.
Comme I'excitation et la capture sont non corrélées, nous retouvons une des propriétés
propres au NTE. De la même manière, la section efficace peut se metEe, dans le cadre de
I'approximation IEA, sou la forme :
ow = zrtr"-1 4 Pr( p)pdp

T =Ttm *Tm, *Ttm

Iæ module carré s'écrit alors :
T2 =Tim +r&t +rio

11.2.4.3.1

I'1;; êt I'"-, sont respectivement les probabilités de capture et d'excitation électon du projectile
- élecfion passif de la cible. Une formulation plus fine a été présentéepar Hahn (1989).

Ia probabilité de capture variant peu dans le domaine de paramène d'impact où I'excitation
est la plus importante, c'est à dire pour les petiæs valeurs de p , noui pouvons not€r que :
otnz N P"(0)oro 11.2.4.4.1

ott o r* est la section efficace d'excitation corespondant à P"n.Iæ processus U'lE est frès

faible et intervient dans un domaine d'énergie supérieur à celui dtt IIT'li même si
théoriquement son inlluence p€ut se faire ressentir pour des énergies proches de la résonance.

ll.S Etude des lnte

II.3.1 Notions d'inter{érences

"It should be mentioned that interference between RTE and NTE is expected", telle fut la
conclusion de Brandt (1983) qui mettait en relief la possibilité d'interférences cntre les
différents modes. Or,les modèles proposées (avec une formulation propre à chaque mode) ne
p€rmettent pas d'étudier cettc possibilité. Ces modes contibuent tous au même proc€ssult
général de transfert excitation car donnant naissance au même état final à savoir rur état
doublement excité. Donc, il est légitime de s'intenoger sur les d'effets d'interférences.
Il semble dono nécessaire que les amplitudes associées à chaque mode s'additionnent de
manière cohérenæ d'où I'importance des phases relatives.
Appelons 1" I'amplitude de transition globale, nous pouvons écrire que :

II.3.I.I

rr.3.1.2
+ 2Re(T,*fio +TuoTÂo +T,*Tfo )

Iæs tois premiers termes de la somme représentent les contributions séparécs de chacur des
modes. Les autes termes caractérisent les interférences mutuelles qui peuvent aussi bien être
constructives que destuctives suivant les relations de phase. Iæs interférences ne pounont
être étudiées que dans le cadre de théories globales du tansfert excitation présentant une
vision unifiée des différents modes.
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II.3.2 L'apnroche << Atomic Orbitd Exoansion > AO{'

Cette approche nous la dwons en grande partie atx travatx de Fritsch et Lin (1986,t988)
Ces modèles sont surtout valables dans le domaine intermédiaire. L'aprproche A0 avec ul
choix particulier de base (introduction d'états virtuels) est connue sous le terme de modèle
ttréorique AO+. En appelant 1/ lhamiltonien du système biélecûonique, la fonction dbnde du
système est représentée sous la forme du développement suivant:
ry(f,,7r,t ) =lC,1t 1p,(f,,7, fu,(t)

avec

h( t ) = *4- i(n,t + [, n *1 r P'\
Iæs fonctions dbndes p, représentent des orbitales à deux centres d'énergie 1i,,. Iiç',, est
l'énergie cinétique classique du mouvement d'un électron. Lhamiltonien totale (avec H 1 et H2
les hamiltoniens relatifs à chaque cente) est :

H=Ht+Hr+L
Itz

Nous obtenons le système d'équations couplées suivant :
il(v, z,lp, r rl c r =l(o,t,1n - io,lo t z r)

k t

Des résulats corrects sont obûenlrs dans le domaine des énergies inærmédiaires surtout poru
des systèmes fortement aslmétriques (d* + He). N,Iais concernant des collisions dvtype He'
+ H (Gtyet et al 1996) I'accord avæ les données expérimentales pounait s'avérer moins
évident. Toutefois, ce modèle a le mérite de reproduire des effets d'interférences ente les
modes sans toutefois pouvoir donner accès facilement atx contributions individuelles.

II.3.3 T raitements oerûrrbatifs

Nous citerons les tavaux de Hahn (/,989) etde Feagin (1984. Ce sont des théories pou des
collisions à haute énergie dimpact.

"lP 
Formalisme temporel de Feagin '\,

L'approximation impulsionnelle pennet la séparation d'un problème à n corps interagissant
en factews ne décrivant que des interactions deux corps, tout en donnant un rôle symérique

1r.3.2.1

r1.3.2.2

rr.3.2.3

1//.3.2.4

11.3.3.1

11.3.3.2

Les potentiels V,7 ol Vp représentent les inûeractioru respectives de l'électon i avec la cible et
le projectile. Uélément de matrice de transition À un instant donné, dans le formalisme du

au projectile et à la cible. Nous avons :
2 7

g =l{K,+v,r+vn)+L
t4 ltz

paramètre d'impact, s'écrit dans ce modèle :

T ( t 1 = T o, ( t ) + T,* ( t ) = -' T-!', Iv,, 
( t', )lV o ( t ) + V r, ( t', I * 

|l*;r 
r' )Ù

[g



lzs nodes du trarcfert excitation

où la fonction d'onde finale V,z(t' ) est décrite par un produit d'orbitales monoélectroniques,

cDirft')est la fonction exacte de diffision qui conespond à la fonction propre de

lhamiltoni en H avec la condition aslmpotique : ,lin OTz(t' ) = @,,t, (fonction d'onde initiale

du systàne).
Ce modèle nous permet de séparer les contributions de chaques modes et d'établir leurs
interférences par I'intermédiaire du temps.
En effet, l'amplitude dite non conélée peut s'écrire :

r*r(t)=-il_!,'kv,,u llvo( )+v,r(f )laî,( )l\
et I'amplitude conélée est :

" tLTotft)= -tl-g,'t( v,,r(,' )l*l'lrf ' lù

Il faut être prudent quant à la validité du modèle. Les hypothèses concernant l'évolution des
fonctions d'onde apparaissent peu justifiées et I'approximation électon indépendant utilisée
se trouve en contradiction avec I'appellation < amplitude conélée > de cette théorie. De plus,
l'état final est décrit par un simple produit d'orbitales monoélecfioniques et n'est pas un état
propre de I'hamiltonien représentant le système où les deux électons sont liés au projectile.

,.,1p Formalisme oÉrationnel de Halut

Une théorie non temporelle a êté é*ablie par Hahn (|989) pour unifier les différents modes
du tansfert excitation avec un formalisme de propagateurs. Dans ce modèle I'amplitude de
fiansition peut s'écrire sous forme :
T =Tw +Tm +TM 11.3.3.5
Iæ premier terme représente une ionisation directe de la cible (Bti Binary linatuntcr).
TM =Trur,n +T,n*, +Trot II'3'3'6

Ce formalisme pernet d'avoir les contributions individuelles et des interférences ente les
différents modes peuvent ête reproduites. Ce formalisme permet de refrouver des
formulations équivalentes à celles présentées pr Brandt (198i) pour chacun des modes de
fiansfert excitation à tavers une vision unifiée.

IllflConclusion
En conclusion, le proces$xt IË présente de différents modes qui peuvent interférer. Iæs
premières théories ont présenté une étude séparée de chacun de ces modes. D'auûes modèles
ont été plus cohérents et ont pu metfie en évidence les interférences entre modes. C'est dans
le cadre de ces théories que le modèle CDW-18 va être présenté dans lc chapitre qui suit.

rr.3.3.3

il.3.3.4
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CDW-48 : Premier ordre d'utte théorie quatre corps

III.1.1 Introduction

Pour établir, dans un cadre théorique propre ù CDW, un premier ordre d'trne théorie à quate
corps permettant d'étudier les processus mettant en jeu / électron sur le projectile et /
électon sur la cible (Cf, frgre nIJ.l) (les éventuels élecfions passifs sont intoduits par
I'intermédiaire de charges effectives), nous allons considérer le cas de la collision :

Qpe )+T+(ZP,2e-)"t f
Définissons I'hamiltonientotal du système :
H=Ho*Vo=Ho+Vo III.I.].1

avæ H o ,V u et H p ,V p les hamiltoniens et potentiels de perturbation dans les voies respectives
initiale (représentée par a) et finale (/). Nous noterons par la suite /i l'énergie totale du
système ainsi que eo et ep les énergies électroniques initiale et finale du pdectile e de la
cible.
Norr5 noterons aussi M7, Mp, Zp et ZTles masses et les charges respectives de la cible et du
projectile at Fq1les masses réduites respectivement dans les voies d'entrée et de sortie.

tr hamiltonienq et iqtentiels dans la voie d'entrée

@ L'hamiltonien de la voie d'enûée doit inchue les hamiltoniens décrivant les états liés du
projectile et de la cible ainsi que le mouvement relatif des deux ions.

Pow cela" nous décomposons I/o comme suivant:
i lLI.l.2

ces différents hamiltoniens s'écrivent de la manière

III.].1.3

Dans le repère du cenfre de masse,
suivante:

H-  =-M,  +  I  o1 -z '
" r o  

2 M , ' a 1  s ,

H- =-M, + I  o2 -2,,a 2M, ., x2

t  (zr- I)(zP-r)
HnL=- ; : .  4 ,+ '' / F o - f o

Fo = (Mp+ I)(M, + I) / (M, + M, + 2)

Iæ potentiel total de perturbation dans la voie d'entrée s'écrit :

' a R x r . t 2  
l t z r a

III.I.I.4

Iæ premier potentiel Zp 27 /Rreprésente I'interaction entre les detx noyaux, (-Z/x 1 - Z/s) lt
somme des inûeractions respectivement entre l'électron du projectile et le noyau de la cible et
l'élecfion de la cible et le noyau du projectile.
Iæ terme Qrl)(Zrl)/rodoitpar contre son existence arur principes énoncés dansl'annexe D
relatifs arx conditions de convergence asympotique. En effet, même loin I'rur de I'autre, les
deux agrégats inûeragissent à travers ce potentiel résiduel. Et, conformément au< théorèmcs
fondamentau de la théorie des collisions @ollard 1964), ce potentiel asymptotique doit
apparaitre dans lhalniltonien H* Il a été alors inclu dans l/,,1hamiltonien qui régit le

mouvement relatif des derx agrégats. En conséquence, la perturbation de la voie d'entrée /.,

gA



CDW-48 : Prcnier otdre d'une théorie quatre corps

est obtenu en retanchant ce poæntiel de I'interaction totale entre P et 7l Cette procédure
permet de ne pas avoir de comportements indésirables car Vo décroît absolument phls viûe
qu'un potentiel purement coulombien, condition qui est nécessaire (Gryet Thèse 1973).

Et Hamiltoniens et potentiels dans la voie de sortie

Dans la voie de sortie, I'hamiltonien doit décrire l'état à deux électons du projectile mais
aussi, comme dans la voie d'entrée, le mouvement relatif des detx agrégats après la collision.
Nous pouvons écrire:

zP, l
s2 \z ilt.t.1.5

H. =-M'* lv?
" r o -  i ù , ' j t

I ^
Hno - ,n ' ; *

Mr( M, + 2)
Fp=@

Le potentiel de perturbation dans la voie d'entée Vo s'&it:

\ r, zrz, zr zr zr(zP -2)
/ , r=T-T-;-  rp

Mr+2  a72-ffi 's,

zr(zP - 2)

zP
s,

rp

Iæs mêmes remarques que celle faiæ sur trzo peuvent ête faites stx Vpquant à I'obligation de
convergence asymptotiqte (cf,, Annexe D/. Autrement dit, les agrégats P et'l'interagissent
dans la voie finale à tavers le potentiel coulombien Z7(7-y2)/rp ,potentiel qui intervient dans
I'hamiltonien H,,oqui régt le mouvement relatif du système et qui est donc retranché de

I'interaction totale cible - projectile dans la voie de sortie.

III.1.2 Aonroximrtions

Des simplifications peuvent ête apportées dans le cas où la masse d'une des particules du
processus collisionnel serait beaucoup plus grande ou petite que colle des auEes. Note cas s€
situe bien dans cette perspective, les derx noyau( étant supposés infiniment plus lourds que
les deux électrons, cela permet d'écrire les relations suivantes :
Mr+ l  _  Mr+2 =Mr+- !=  Mr+2 -  I
2M, 

- 
2(Mr+l)- 2M, 

- 
2(Mr+I)- 2

III.I.I.6

IIT.I.2.I& =3,
. / r I = * I

llr"ll= llr,ll= llnll
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Une bonne approximation peut ête alors obtenue Ww Vuet Vp:," =,,(*-*)*,,[* *). (+ *)
no=r,(* + t

III.I.2.2

III.I.3.I

III.I.3.2

III.I.3.4

Pour des collisions à haute énergie d'impact, le projectile, une particule incidente < lourde >,
va ête peu déviée et sa viûesse fïnale sera pratiquement égale à sa vitesse initiale. Nous
pouvons affrrmer que I'essentiel de la physique de la collision va se touver dans ur domaine
de petits paramètres d'impact. En notant respectivement vo et vp les vitesses initiale et finale
du projectile (la cible étant au repos dans le référentiel du laboratoire), nous pouvolls écrire :

llorll= ll,"ll = ll4l III.l.2.3

III.1.3 Fonction d'onde initiale

En appelant ep et Çh.les fonctions d'ondes des états liés du projectile et de la cible d'énergies

respectives €pet s1'et bti la fonction d'onde du continu représentant le mouvement relatif de

I' et|' demoment Eo = ltoio dans le référentiel du centre de masse du système, nous avons :

H r.gr(î, ) = epgn(ît )

Hr,gr(i ,)=€rgr(iz)

_!.
YJ, = F(l+ivo)e 2'"

la fonction d'onde initiale du système s'écrit donc :
III.I.3.3lo")=le,)ol+t)el n;)

En notant to = 6î * 8p tcette fonction est solution de I'hamiltonien de la voie d'entée :

et en posant vo =(2, - I\2, - I)lu
b 2  , , 2

H n,"t\Ï"(r" ) = 
ftË.F) 

= p,Tn;, (t" )

*Ï,( î" ) = ltl + 
osûo'îo, F, ( -i v o J ; ik o!" - rE 

".î" 
)

H o go(î,,3 r,7o ) = f r, * L ) go(3,,3 r,7o )
/F"

III.1.4 Fonction d'onde finele

La fonction d'onde finale du système est constituée de l'état doublement excité du projectile

ryp dénergse €p etde la fonction dbnde du continu btl;, d'éne ,6, += tre! ûaduisante  
2 p p  

p 2

l'état relatif des deu agrégets après collision.
III.I.4.Ig p(Ê t,î 2,7p ) = V p(î,,î t ) t\;!fe )

w
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avec en posant v o = zr( zp - 2 ) / v ;

$;ofB ) = Itl 
- 
rs-ù 

/Û, F,( i v o,l ;-ik or o + iE p.î p )

YJo=rlI-iv,)ea"

La fonction d'onde finale est solution de l'équation :
kr"

H p gp( i  t ,3 z,7o )  = (  e p + 
ù 

eo(î  t ,3 r ,70 )

rà =(ouluT)v")
avec les opérateurs de transition suivants :

ulp =lrf {v, -wi ft + s:ff" -w" )l+u}Giv,s:(v"

I[,1.5 Onérateur de transition

Dans la suite, nous noterons AL leconjugué de l'oSrateurl.
Dans le formalisme de Dodd et Greider (1966),les formes post et prior de l'élément de
matrice de transition s'écrivent:

ilr.t.s.l

1il.1.5,2
_w")lr1

lil.1.4.2

IIT.I.4.3

ilt.1.5.3

où Wo et l4rp sont des potentiels de distorsions. En notant 7 un paramène infinitésimal, les
opérateurs de Green Gr* (propagaæurs) et les opérateurs d'ondeaj s'écrivent :

G l=(E-Hr t iq ) - I

u -.p = co;' {p + (, - w È ) sllf v"' t4r" )afi + ( v o - w | ) s)v,G) u 
"pl

Avec un choix adéquat des potentiels de distorsion, I'amplitude de tansition définie en
(AIJ.S.I) ne devrait pas contenir de diagrammes disjoints. Ces derniers conduiraient à des
éléments de matrice divergents conespondant à la situation de detx particules interagissant
en présence d'une noisième qui serait libre (Cf amexe D).
Le propagateur associé au potentiel intermédiaire v., est :

SI=(E-H+v,+iq)-t  111.1.5.4

Concernant U* la distorsion de l'état final Lltppeut être intoduite dans Vp et donc nous

pouvons choisir Wp--0 + or; = I.

cela conduit, au premier ordre, à I'opérateu de tansition :
u,e = ( I + g,v p )L 1v" -w" 1a[

ril.1.5.5
@ NB: Symétiquement, la distorsion de l'état initial pourrait être incluse dans Vo. On peut

donc choisir Wo:0 et aboutir à lo$rateur de tansition:

uh = a;' {vo -w} ){ t + s:v, ) ilt.1.s.6

Dans ce qui suit nous choisiroÉ Uq car le potentiel biélectronique est contenu durrs V,i-Wp.

Il n'interviendra donc pas dans l'équation de la fonction d'onde distordue de la voie d'entrée,

?'I
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qui peut ainsi être rigoweusement déterminée. Pour la voie de sortie, ce potentiel napparaît
également pas dans les éqr,ations de londe'distordue car il est intoduit intégralement dans la
fonction d'onde de l'état doublement excité. Cette simplification n'apparaîtrait pas si nous
avions choisi I'opérateur de tansition U|.

III.1.6 Différentes écritures de I'opérateur d'éneruie cinétique

Pour simplifier les développements théoriques qui vont suiwe, nous allons donner phsieurs
formes équivalentes de l'opérateur d'énergie cinétique dans les différents repères
barycentiques.
Ainsi, en utilisant les approximations énoncées plus haut (CI III.I.2./,), nous avons :

K =-+,v1,-*vi,-lri,

=-*'",-I'i'-l'i'
=-hoî-I'i'-l'i'
=-fivî'-I"'-Ioi'

avec :
.., (Mr +2)M,
Fp= MnMr+,

u,le ,)=o
En utilisant (I il. I .7. 2), novs obtenons l'équation :

, r{, - " o - * - 
t'3' * L * 4 6 + v,{v p çl*fv,,v 0.9,,t1 = 0- f .  -  R  x r  xz )F  '  

h - r

III.1.6.I

1r1.1.6.2

finale. Nous savons

III.I.7.I

III.I.7.2

[I.1.7 Onde distordue den.s !g voie de sortic

Posons 1f;l=lv rlltr) pour représenter I'onde distordue dans la voie

qu'elle est régit par l'éçration formelle suivante :

le;)=1t + g;vp)lopl
Dans la limite Tl4)', cette équation se ramène à :
(E - H *n,ll6;,l=n,leel
Comme dans le cas du modèle CDW potu la simple capture avec un système
monoélecûonique (l électron et 2 noya4x) le choix le plus simple est de considérer que

I'action de v, sn e1donne zéro. €ette containte permet d'avoir une solution analytique
simple de l'équation (Lil.I.7.2) qui dans le cas général n'a pas de solution simple.

III.I,7.3

III.I.7.4

Evidemment, la fonction l; est containte d'avoir la même phase asymptotique que

*;,(ip ) (cl, rrLI.4.2) .

e9
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Ainsi, pour des grandes valeurs de fp,nous devons avoir :

lim l, n e-ûo''o et'on'bo'o*ie'ù il1.1.7.s
tplo P

Iæs conditions relatives à v, (Gayet thèse 1973) (comportement asymptotique correct pas de
diagrammes disjoints) sont respectées et le problème a une solution si nots prenons u, tel que,
opérant sur une fonctionl le résultat soit :

v,f = -fi ,,, o.i ,. L ilt. I .7.6
t4 

tt 
vo

Ia présence d'un auûe électon (quafiième corps) se manifeste par la sommation dans
(11.1.7.6) de deu termes de même forme relatifs à chaque élecfron
Avec ce choix de potentiel intermédiaire et l'équation (1/i1.1.7.4), /i doit êfre solution de :

(E-sp-K-+.î.î,6=o III.l.7.7

Avec les différentes expressions de I'opéraæur d'énergie cinétique (llll.6.l),la solution de
l'équation (III. I .7.7) s'écrjt avec une procédure similaire à celui de Gayet (1972) :

lj æ(N, )'zN; e-ù';t ,F,(ivrJ:-ikrro'-iLr.i'o)rFI-ivr,l;-ivxr-ii.i2) Iil.1.7.g
, F,( -i vr,l ;-ivx, - in.4 )

avec:
zn

vr =-
v

vn =ZyZP
v

Ni=f( l+ ivr)elw=/V; '

N" = f(l-ivr)einn =Àfi'

Er Forme simplifiée :

En sachant que l'électron du projectile reste lié à ce dernier, il est raisonnable de dire que
seules des petites valeurs de .s1 vont avoir une confiibution significative. Il est alors judicieux

III.l.7.9

III.1.7.IO

de faire I'approximation suivante :
Z. Z, Z,- =  - - -
xr iln -",11 R

Ainsi,l'équation (1n.1.7.7) se met sous une forme < plus simple > :

(E-êp-K-+.?.?rr*(E-ep-K -2,(4- I) *4-y;=o i l I . t .7.II

Nous obtenons alors une forme simplifiée pour 6 :

to * NrNi,,e-ùo''e,F,(iv'*,1;-ikrro-i80.7"1,F,(-ivr,l;-ivxr-ii.î2) III.l.7.l2

a
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avec:

lVi,= f(l- ivr,)ei '*

Z,(2, - I )
V ^ u = a

v

III.l.7.l2, devient:

v'f =-ir.vo'1r.L'Vp

Cette solution implique que I'orbitale de l'électron du projectile est peu dislordue par le
noyau de la cible. Iæs distorsions sont en effet plus importantes pour l'électron capturé. Ainsi
le choix approprié lx)w vr, compte tenu de ces remarques et conduisant à la solution

III.I .7. I 3

III.I.7.I4

III.I,8.I

III.I.8.2

III.1.8 Onde distordue daps la voie d'entrée

De la même manière infioduisons, dans la voie d'entée, la fonction distordue suivante :

lrll='ilp"l
ce qui s'écrit dans la limiûe q-fl:
( E - H 

" 
-w" )zi) = ( E - H d )lp"I = o

La présence de I'hamiltonien Hodans l'équation (1il.1.8,2), nous amène logiquement à poser :

lril=lç,llç,)ltï) nL'a's
Nous obtenons alors l'équation :

eper(E - ea - - -+.?.+-!1U +(v" -w")(p,ç,ti ) ilr.r.s.4
+ grl i,gp\ r ).i t,t: * gpl i,grQ r 1.i ,,t; = 0

De la même manière que QII.l.7.5),la ptlase asymptotique de li est containte d'ête la

même que celle de bfi, (î") Wrr les grandes valeurs de r*

En reprenant l'équation (IIIJ.S.4) , en mettant de manière judicieuse le potentiel
diélectonique dans le potentiel de distorsion, nous powofft poser:

l l O -
Vo'wo =L-L-Y r,qrFr).v r,  ^-v *,zr( lr) .v '

r t z  s2  g rF t )  *2 ' ' \  ' "Qr ( i r )

Nous pouvons noter que le poæntiel (l/1171/s) décroît plus viæ qu'un potentiel coulombien.
C'est la seule combinaison permettant à la fois de retirer le potentiel biélecfonique de
l'équation d'onde distordue (111.1.8.4) et de répondre atx confiaintes de la théorie des
collisions.
Alors, /.,' doit vérifier l'équation suivante :

(E-e"-r-7r?, *zr-l *zr-11; =o i l1.1.8.6I  c  
R  s 2  x t ' -

D'une manière similaire à celle de Gryet 0972),nous montons que la solution s'écrit:
l i æ NiNlNl,eù"'" ,F,(-ivnJ:ikor'o+iLo.itr),FIivr,1;ivsr+ii.îr) ,i l.1.g.7

, Fr( i vr,l ; ivx, - ii.î t )

Pg
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avec les facteurs suivants :
z"- l

vP=-
v

nL

Ni = f (l- ivr)e-z

o Forme simplifiée

III.I.8.8

III.I.8.9

III.I.8.IO

III.2. I

Nous supposons que les distorsioru ne sont importantes que pour l'électon capturé, /j ne
doit dépendre que des coordonnées de ce dernier et non des coordonnées s-, de l'électon non

capturé. Dès lors, un choix conect et plus simple s'impose en prenant I ,/l = 0. Ainsi :

vo - wo = t* - 
+. + + 9,,e, ( ï, ).i,, Lr, 

1 r )
li x Ni Ni,,eù"'i', F, ( -i v n,,I ; ik or o + t€,.fo ), Fr( i v r,1 ; ivs, + ii.s 2 )

ttt.Z mntituAe 0e t

De manière formelle, en reprenant (1il.1.5.1), nous pouvons écrire l'élément de mafrice de
transition:
rio =(C;lv" -w"Wi)
Deux combinaisons à priori peuvent êEe faites entre /+a et l'p, mais dans la suite, nour ne
considérerons que la forme (111.2.4) cidessous qui est plus simple et plus maniable.
Avec I'approximation iconale Gf annexe C) peut ête utilisée et le produit des
coulombiennes dépendanæs de R fllt"ll*lhll"llFIf tenrerentant le mouvement relatif des

noyarD( des ions, se tansforme en fhcteur de phase ( pup)"" où p est le paramètre d'impact.

(*î,1, r, f -i v *t ; ikoR - iÊ 
".R. 1, F,( -i v r J ; ik oa - iE o.R 1 - 0, pY" * III.2.2

III.2.3
M,M O

A = 4

*#:ri;"rme de l'amplitude de transition que nous pouvons obtenir est :
r"e=NiNî!a4a,ar,exp[(Ê".f"+Er.ro)]{toil"'*'vp(3,,î,)',F,(ivr,l;ivx,+ii.î,)

[( t  t  z, z-\
{l :-:-+ -! -' ' lpr(î,)pr(ir),F,(ivr,1;tvsr+iï.îr) i l1.2.4
L\ t ,  s2  R \ ) "
- g,G, )1,,g, ( i, ).i ",, 

F,( iv,l ; ivs 2 + ii.î 2 )l

a
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L'aute forme possible (Goyet and Hanssen 1992) s'écrit :

r"o = Nï ( ui )t ![l aR n, fr, exp[ ( 8".î" + E p.fp )J ( t*p )o*, F, ( i vr,l : ivx, + ii.\ )

, F,( i vr,I ; ivx, + ii.i 2 ) r/;(î,,U[f - t
L (r: s2

q (î r )or( î z ) t F,( iv rJ;ivs, + iî.î 2 )

,F,(iv,I; ivx, - i i . i ,)-er(îr),F,(iv,l; ivsr+ ti. ir)i r,gr\,),F,(ivr,l; ivx, -iî.4)

- g, G, ), F,( i v, J ; ivx, + ii.i, )i r,g, ( î, ).i r,, F,( i v r,l ; ivs, + ii.î 2 )l
III.2.5

nt.a Conclusion ives
Dans ce chapite, nous avorui établi le premier ordre d'ue théorie quafre corps. Deu
éléments de mafiice de tansition sont proposés. Iæ derxième est plus sophistiqué que le
premier dans le sens où le processus d'excitation est pris en compte à un meilleur niveau
d'approximation. Cependanq le premier est plus maniable et dernait donner des résultats assez
fiables. I,e'[8, comme nous I'avons déjà signalé, est dans le cas le plus simple un processus
quafre corps. L'intérêt d'utiliser la théorie CDW4B est de tenir compte des importantes
conélations dynamiques élecfron - électon qui ne sont bien siir pas représentées dans les
nombrew< modèles à élecfrons indépendants. Notre modèle dewait donner des résultats
satisfaisants dans l'étude &r TEApour la collision Hen + H.
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Applicatioq au TEA : He' + H

Application de la théoie CDW4B
à l'étude du processus de

Tnnsfeft et Excitation

rv.t IntroductiOU

ous avons cité, à juste tine, plwierus modèles théoriques qui se sont attelés à donner une
vision unifiée des difflérents modes de ce processuri. Certaines des théories semblent plus
pertinentes aux basses énergies, d'autre à plus hautes énergies de collision. C'est dans le cadre
de tels modèles que s'inscrit la théorie CDW-48. Cette description quatre corps se prête
exfiêmement bien à l'étude du processus de tansfert excitation. En effet, interviennent au
minimum 2 électons actifs et 2 noyaux ioqiques.
Un des buts avoués des différentes théories était de mettre en exergue les effets
diinterférences ente les modes prédits par Brandt (/,983). Elles dewaient ête significatives
dans le cas où les deux pics M/E et RTE se recouwiraient en ayant une magnitude
comparable, ce qui peut se présenter pour des collisions synétiques, c'est à dire une cible et
un projectile de charges nucléaires proches. Nous verrons le formalisme que nous devons
employer pour la description de l'état autoionisant puis nors mettons en évidence les
différents modes, avant la comparaison, proprement dite, avec I'expérience. Comme ûest du
modèle théorique, nous signabtons les résultats CDW4B sur le I:EX pw la collision S/r *

(19 r H(l l (Bachau H i,992), comparés avec les données expérimentales de Justiniano et al
(1987). Enfin, nous ap'pliquerons cela pour l'étude du T'EA pour collision quasi - symétique
He' r' He.
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Application ou TEA : Hd + H

fV.Z fraiteme"t Au m

IV.2.1 Ouelques remrroues oréaleblcs

Nons rappelons que T'EX sigtnfie que nous nous intéressorui au transfert excitation quand l'état
final doublement excité autoionisant se relaxe par émission de photons confrairement au'l'liA
où il y a libération d'un électon Auger. Ils apparaissent à priori comme des effets post -
collisionnels en tout cas si les duées de vie associés à chacun de ces deux processus sont plus
grande que le temps caractéristique de la collision. Iæs deu processus sont d'ailleurs liés par
la connaissance des tau Auger (TEA) et de fluoresccnce (fhx).

fV.2.2 Elément de mrtrice de tnnsition

L'équation de la matrice de tansition que nous utiliserons s'écrit après réduction ( Cf,, Annexe
C, Cf Clwpite III) :

J,p = tl ; I[[ aR æt fr , exp [ ( E 
".io 

+ k oro ) J, ttt'p 6 pî 2 ),F, ( i v r,1 ; ivx, + ii -i, )
rv.2.2.1

rv.2.2.2

1V.2.3 Descrintlon de l'état initid

Nous décrivons l'état initial des électons actifs sous formes d'orbitales hydrogènoldes, le
projeotile, comme la cible, est considéré dans son état fondamental dans la voie d'entrée :

( t -Z) I pG t ) pr( t, ),F,( i v PI ; ivs, + ii.î 2 )
\rr xt )

N"p = N;N; = f( I - iv, )F( I - iv, 1 r'Ib*)

z%
grft)=2-r-z'" '

tlx
z%

gp( i z ) -2P  
" - z2 r 'al lt

(Si la cible conteruit plus d'tm électron comme c'est Ie cas pour l'hélium, nous verrons qu'une
clarge ffictive, terant compte statiquement de I'efet d'écrantage, peut être inftoduite)

W.2.4 Descriotion de lfétat eutoionisrnt

L'approche considérée est un développement de la fonction d'onde biélecEonique sur une
base de configrration. Avec I'aide du formalisme de Feshbach (Cf, Aruexe l,), nous pouvons
écrire la fonction d'onde de l'état doublement excité coûrme un développement sur des
orbitales de Slater non nonnalisées de la manière suivante :

|V.2.3.1

1V.2.4.1V p =V /î 1,î, ) = la u,tD(S,,3, )
7sï'.
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Application au TEA : Hd + H

eu, =fr{n,,,^{s,)8,6G)ytl(s,,3r)+(-t)' (t ++ zllssry' 1t,21 1V2.4.2

avec Y ff, ( 3 , ,3 , ) représentant des harmoniques sphériques généralisées.
n ^  f  z \

nnt^(r)= Ë "1r*'ud-21 
1V.2.4.3

1 P t ^ + t  
- \  

n t )

Iæs coefticients {ci} représentent les coeffrcients du développement, (A,1') les fonctions de

Slater de moments respectifs Q^,*) et Qr,,m'). 1L,M,.S,) sont les moments totaux et le

Spin de létat doublement excité.

v p G 2,3 z ) = 
t# ^,p(t ^*t ̂,^'

n+rrl-M

Irul

t tof,{rf' r*" yi: G, lri''-L,," ri g, ) + (-I )' 1 t e z 1l
tt-tprn'-t'+r l. J 

1V.2.4.4
I +(-l )L*s -+#Zq, Z(^dr^ltu)

z l n m '

y î,-,i {,r, "*', 
y i: G, )si,4 "*", 

yi r s, }
tt-l;In,-\+I L J

IV.2.5 Calcul sénéral

En se référant ùlafigure III.I.I,nous pouvons changer de re$re en passant de (R,lr,î2) à
(ir,î,,3, ) .I*changement est unitaire (le Jacobien de la tansformation est égal à /).

Définissons le vecteur f avecle jeu de paramèfies (qf,f) :
f  =(a,f  ,y)=air+ 93r+rîz 1V.2.5.1
En particulier:
i  =ç0,- l , l )=îtz

f =ç1,1,-l)=i, 1V.2.5.2

f  =(1,0, - l )=R
Posons:
s(v ) = tt;o ll! aR û, &, expt rc.R - î.î, ) I v'e( 3,,î, ),F,( i v r,t ; ivx, + iï -i, )

/ I \ 1V.2.5.3
| |- | pr(î, ) er( i, ),F,( iv r,l ; ivs, + ti.î, )
\v)

L'infioduction de ce vecteur paranrèûe va permettre des calculs analytiques simples grâce à
l'utilisation de la tansformation de Foruier suivante :
I = I =(Er"i.r 1V2.5.4
V 2r ' r  k '
Introduisons également la fonction suivante (Cf,, Annexe B):
I ( f r ,p ,v  )= [a f  t t t ' î -pr  tF t ( iv , l ; iv r  +  i î . f  )  1n2.5.5

pSil



Application au TEA : Hd + H

Et les opérateurs Sl, W Annexe 8/ définis pour introduire les intégrales contenant des
harmoniques sphériques :

3;t1o,p,v1=ldf en'i-rr*I tFt(iv,l;ivr+ii.f)Yi'(î) 1V.2.5.6

Nous posons,
i  =Q-aE

7y=q tv * /E

|V.2.5.7

La forme de la fonction de l'état auûoionisant 0V.2.3.2) (Ç annexe.B,), nous conduit à des
intégrales du tlpe :

nr't' I ldï ,F#r,^,=#|frr1î,2,,v,1

o= gÊ

p^ =zr(L*r),p^,=L
\n.r ) nt

3'1,^,1{-û, tt^,,r, )
Si,^l1-fr,p^,01

Nous obtenons finalement :

sû ) = Nf,042"r, ZFnV ̂̂ ,t ^,^)qP ,,ln ?.t'* #_;

- I fcici',I I +(-l 1t'*t''*t'-s F,rJFE,r*
lr-.l1+tn''\'+I

* 1 * (-1,)'u 
Zo u l(t ult ̂ n,t ^^) f t"ki e#,*

) H * t L
a I m.t,' tt lpltl4pl

t*nJ.ll

Avec Ê,r l'opérateur de permutation des électons I etz.
Il est clair que 5! peut se mettre sous la forme (Ç annexe C) :

Sop =3(r,r)-Zr3(xt)

1V.2.5.8

|V.2.5.9

1V.2.5.t0

Iæ premier élément met en évidence le potentiel biélectronique responsable de la ll1'li,le
terme suivant correspond à une pure NZE, le poûentiel intervenant étant bien une interaction
noyau - électron.
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Application au TEA : Hd + H

fV.2.6 Le TEX

Nous monûons (CI liewe 1V.2.6.1) les résultats comparés des prédictions théoriques (,tDllt-
18 (Bachau et al 1992) et de DRC @ielectronic Recombinei.son with Cuscude.s) et les
expériences de specfioscopie X sur le TEX iqns le cas de la collision S/5' 1 H z (Justiniano et
al 1987). La différence ente les derx modèles théoriques réside dans la prise en compte dans
le cas de CDW-48 de I'influence du noyau cible dans la voie finale. Néanmoins, cette
influence ne devient réellement imporùante que dans le cas de collision symétrique ce qui
n'est pas le cas ici.

Stt* + H2

$t* *tl

. $ctine$ride Justiniùtoetal (1971
- - -DR arBc cædsJrslizimo et al ([871
-Scti:nude CDW4B tuùauatal (197x

100

Enerye(eD

g FIGIJREIV.AcI

Iæs résultats théoriques des deur théories sont en bon accord 
"uæ 

iæ données exfrrimentales
surtout dans le domaine des énergies basses où la contribution des cascades est moins
importante. Nous pouvons conclure que le modèle C:DW-18 semble frès pertinent mais l'est -
il dans le cas du TEA potu des collisions avec ZpcT-7 comme He' t // ? Question que nous
allons étudier maintenant.

rv.2.7 TEA

Nous allons maintenant appliquer le modèle à l'étrde du TI|A pour la collision oHtrlltl r
H(19 -) He" -+ He(ls) + e- (Publication I).Nos résultats seront comparés avec les données
expérimentales de Zowos et al (1988) dans le cas M:0 (la justification de cela viendra dans
la deuxième partie de nos travaux). Des comparaisons seront faites aussi avec le modèle

€ro
L
98
M"

f6
Ë

E4
$2

ln90t0

pll



Application au TEA : Hd + H

théorique AO t de Fritsch et Lin (|988). Nos calculs n'ont été faits que pour les éats
observés expéri mentalement.

fV.2.7.1 Brse de confisurltion

Nous avons développé la fonction d'onde finale de létat doublement excité sur une base
d'orbitales hydrogénoldes cDu,(î,,îr). I,es énergies des états autoionisants considérés à

savoir 2s2stS,2p2ptS,2s2p'P * 2p2pl D et les coeffrcients du développement sont donnés dans
le tableau suivant :

Tableau [V.2.7.1.1

IV.2.7.2 Domaine de validité

La limite de validité de CDW-48 est liéeieu fondement même de la théorie et provient du
caractère d'approximation de hautes énergies du dévelop'pcment C Dllr.
Ia limite inférieure des énergies d'impact pour lesquelles ODllt est applicable a été
déterminée empiriquement pour la capture dans I'hydrogène atomique et I'hélium (Belkic et
al 1979). Elle est donnée par la formule suivante, applicable pour tous les systèmes
collisionnels:
E( kcV / amu ) > 80 sup("" Ll", |)
f représente l'énergie d'incidence du projectile et eop les énergies des orbitales, initiale et
finale, de l'électron capturé. Il est souvent constaté qu'en dessous de ce seuil les sections CDW
pou la capture surestiment les sections expérimentales monfiant a posteriori qu'il est
possible que le modèle CDW-18 ne puisse pas toujours être pertinent dans un domaine en
dessous de cette limiæ de validité.
Un aute point qu'il convient de signaler est la restriction sur la validité de la comparaison
enfie les résulats théoriques pou le système He* + // et expérimentaux pour Hc* u Hz.
Néanmoins, nous pouvons nons atûendre à ce que I'ef[et moléculaire soit moins important
poru des énergies croissanûes de collision

1V.2.7.2.1

2s ' 'S 4.77t9 0.E3t7 {.tt7t 0.4r05 4.2052

2n ' 'S 4.594t 0.3il0 {.4836 4.6747 0.&07

2s2o'P 4.6t34 4.E58t 0.2u2 0.3301 0.3360

2o2o'D 4.7558 4.3023 4.8517 0.4279
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Tbansfer and excitation in ion-atom collisions at high
impact velocities3 fV. Application of the CDIV4B theory
to an almost symmetrical system: He+-H

R Gayctt, J Hansscnf, L Jacquif and M A Ourdanef
l CPTM. l.obontoiru do Collldonr Atomiqucs Univcrsité dc Bordcaur l!i. 351 Coun dc la
Libérotlon. 33105 Tdcnco @cr. Proncc
I lrborrtoirt ds thp|qæ Moléculolrc ct dcs Collisionr. lnstitut dc Phyriqc. I llld Arr3o.
Tedrmp0le 2qD,57()78 Maz Ccdcr 3. Fmncc

Reoclvcd 22 Norænrbcr 1996

AbltrrcL Reruunt rnd non.rcrorunt transfcr ond crcitotion proocmcr which occur in
collirimr barccn tlc+(lr) alrd H(ls) orc investigucd thmugh thc continuum dirtoncd wavc
approrlmrrlor with four bodie (CDtÀr-4B). Ttrcsc ræw CDW-48 æ*ulu uc compartd with
both crpcrlræntal data and pævlous lhcorclicrl rcsults for thc production of four doubly crcited
rlilc8.

l. Intmduction

Thc simultancous transfcr and cxcilation (TE) proccss in ion-atom collisions al high-
impact vclocitias is a tweclcctron proccss involving thc promotion of an clcctron of thc
projcctilc (cxcitation) with thc simultancous transfcr of an clcctron of the targct into an
cmpty orbital of thc projcctilc. \lthcn a doubly cxcitcd state (autoionizing) is formcd
in this proccsst two modcs may bc idcntificd (Brandt 1983): thc rcsonant (RTE) modc
whcrc thc capturc of thc targct clcctron and thc cxcitation of the projcctilc clcctron arc
duc to thc diclcctronic intcraction bctwccn thc two clectrons; thc non-rcsonant (NTE) modc
whcrc thc targct clcctron is transfcncd by interaction with thc projcctilc corc whilc thc
cxcitation of thc projectilc comæ from thc intcraction of thc projcctilc clcctron with the
rcst of thc targct. Thcorctical invcstigation of RTE and NTE modcs has bccn studial by
many authorc (Brandt 1983, Fcagin ct al 1984, Hahn 1989. Hahn and Ramadan 1989).
Brandr (1983) firct pointcd out thât intcrfercncc bctwccn RTE and NTE modcs is likcly
to bc obscrvcd whcn targct ard projcctilc havc comparablc nuclcar chægcs. Sincc thcn,
various groups havc tricd to idcntify clcarly thcsc interfcrcnccs by thorough cxaminations
of a fcw cxpcrimcnls in the framcwork of various thcorics (Fcagin ct al 1984, Fritsch and
Lin f 988, Gayct and Hansscn 1992, Bachau ct al.1992, Gayet et'al 1995). Until now.
only indircct indications of intcrfcrcnccs bctwccn the two modcs havc bccn obtaincd in this
way sincc no dircct obscryations of intcrfcrcnccs bctwecn thc two modes havc bcen madc.
Furrhcrmorc, thc numbcr of cxpcrimcntal data comsponding to physical situations whcrc
onc cxpccts interfcrcnccs to.show up is poor.

ln this papcr, we invcstigatc thc TE proccss for thc high-energy collision of Hc+( ls) on
H( ls). Expcrimcntal data arc availablc for this system (Zouros cl al 1988). Furlhcr. prcvious

$ Unlté dc Rechcrchc ArrocUo f 1537 du Ccntæ Nltlond dc lo Rcchcrchc Scicntlfiqræ.

0gt3-4075ffo|r2209+tltl950 (g 199? tOP hbllrhing Ltd 2209
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thcorctical prcdictions appcarcd not to bc vcry convincing (Friæch and Lin 1988). Thc
continuum distortcd wavc four-body thcory (CDIV-aB) introduccd by Gayct and Hansscn
(1992) (rcfcncd to as I) is usod. It was shown to be uscful to study asymmcrricat sysrcms
(Ze Wojærilc chargc > h lârget chargc) (Bachau ct al 1992, rcfcncd to as II) as wcll as
for symmarical systcms (4i ztl (Gayct et al 1995, rcfencd to as III). Thc prcscnr work
is a continuation of III. Our rcsults are comparcd wilh the expcrimental data of Tawos cr
at (1988) and thcorctical calculations of Fritsch and Lin (1988). Atomic unirs are uscd
throughout unlcss othcnrisc stratcd.

2. Theory

A TE collision bctwccn Hc+ and H is a purc four-body probtcm. which may bc arJ<trcsscd
by thc CDW-48 approximation which is adaptcd to four-body problems at high impacr
cncrgics. Thc CDW-4B approximation is bascd on thc standard continuum distortcd wavc
(CDlfî formalism (Dodd and Greider 1966, Gayct 1972). This approximation prescnrs two
advantagcs: the phasc rplation bctwccn NTE and RTE is prescrved and no usc is madc of
any indcpcndcnt clccron approximation.

As for thc prcvious calculations in II and lll, wc usc thc sccond cxprcssion of rhc
transition amplitudc (I. e4uation (63)) to calculatc the total cross secrion, i.c.:

1 -
Ti = N u I aR a;, d72 expli(i1 . ît * ir . 7)l t F(ivr; I : iuxz + ii . ;2)r4(;,. si)'  ' J

l l r  t . z r  Z r \
x l  I  -

I  \ r r z  ; *  Ë  
- | )w< l lwÉùrF r ( i vp ;  l : i usz * iÛ ' ;2 )

-w!ùi nçt(iz) . Ë,, r Fr (iyp;

whcrc vectors i, irz, ïr, 32, ir and iz are dcfined in figure I and Û is thc collision vctocity.
Thc constant of normalization iV,J is dcfincd by:

ili = F(t - ir,r)l'(t - iup)cxp[irr* 
")]

with
Z t - l  Z t

u P = - ;  l ï = - .
V U

pp(ir) and WGù arc monoclcctronic hydrogcn-like orbitals.
As in II and IlI, thc autoionizing statc tt(irîù is dctcrmincd in thc Fcshbach formalism

(Bachau 1984). It is givcn by an cxpansion on configurations madc of products of
monoclcclronic hydrogcn-likc orbitals.

Thus, ry'y may bc writtcn as:

s  4 t r  s  t , -  . - ,fuGlîù: *D-î, t 
u\mtxm'lLM't

- 
^I'" 

., . 2t

" Ë Ë aiil [sf-'c-î', r,î(f,)rt' 
; 

"-#" 
yç' qiizl + r-rl,rr * zll

arlr l,drrf I

t :  iusz * i t . ; t l ( t )

(21

T
Â,Â'

a+m'-ll

(l\mlLn'lLMl



Transfcr and excitation in,He+-H collisions

lo

22tl

whcre

Flgurc t. Schcnæ of vccton uecd in scct3on 2. li md r-12 src thc intcrnuclcar rnd thc
inlcrtlcctronic vcctom æspoctivcly, il and s-1 join to thÊ clcctron i (i = 1.21 thc trrgct nuclcui
ond to the projcailc nuclcus rtspcctivcly.

(3)

(4)

cl are cocflicicnts of an unnormalizrd Slater-type orbital in a normalizcd hydrogen-tikc
orbital. Thc lattcr arc uscd to build thc configurations of the basis sct (Bachau 1983). Sincc
the hydrogen-likc orbital O(ir) docs not appear in ry'1(ir,ï2), the cxprcssion (l) for thc
transition amplitudc is grcatly simptificd. It rcduces to:

1 -
T,'i = N i / oi di, rtiz cxpli(lr . ît +Û . 7)lti 6,iz) r Fr (iur; | ; iu.r2 * ii . i2)'  ' J

T} =Tiikn)-zrTû(xù.

(5)

(6)

T,-j(rù and Ttj(x) appcar as thc transition amplitudes for a pure RTE proccss and for a
purc NTE onc rcspcctivcly.

ln lll, wc have shown that this transition amplitudc could bc calculated by thc
intro<Juction of auxiliary integrals. In this way, rhe exprcssion (5) may be rcduccd as a
thrce-dimensional intcgral. The intcgrant is made of a product of thrcc onc-dimcnsional
intcgrals of Nordsicck's typc (Nordsicck 1954), for which an analytical solution may bc
found.

t 
"=à, râ, 

rtt'{ra-t"-ftsr yli(.îr)si'-Ic-*" rp'rerlI

as -- cicii i 6 = L*S*tr *tr,.

, (* -î)wGùwGù F,(ivp: r: iusz + i i.;2).

Thc transition amplitudc can bc writtcn as:
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Thc total TE cross scction is givcn by (Gayct 1972):

r trifltlzo,, = | afil
n 1Z tu  l '

(7')

3. Results end dlscusslon

In IIl, CDW-48 investigations of TE prcccsses havc bccn madc for thc collision
3Hc+(ls)+ {Hc(ls2). Thc lattcr is actually a fivc-body problem, that was rcduccd to a
four-bo<ly one by introducing an cffectivc nuclcar chargc, Zwg for thc targct. lf it was
clcar ûat Znre should rcplace Zr both in the initial mono-electronic orbital and in thc
pcrturbing potential, thc choicc of is valuc was more involved, although it was obviously
locatcd in thc rangc (1,2).

Thcrcforc, furthcr CD\t-48 studics of TE processcs appcar noccssary to gct morc
prccisc indications on thc intcrfcrcncc bctwccn RTE and NTE. Collision syslcms undcr
considcration should bc both quasisymmctrical and genuine four-body systcms. Thc choicc
of tHc+(ls) * H(ls) is a natural onc, more cspccially as cxpcrimcntal data for molecular
H2 targcts (Zouros cr al t988) and thcorctical AO+ rcsuls (Fritsch and Lin 1988) arc
available. Hencc, ncw CDW-48 prcdictions are made for this systcm in the present papcr.
As in ll and IIl, thc domain whcrc thc CDW4B approximation works is assumcd to bc thc
onc whcrc thc standard CDW approximation gives reliable prcdictions for singlc-clcctron
capture. i.e.

u > l.26vr, with (j = i,l, (8)

whcrc u,, are thc initial (d) and final (/) orbital velocitics of thc capturcrt clcctron
rcspcctively. Thus. thc rangc of validity is locatcd abovc 90 kcV amu-|. CDtrV-4B
calculations havc bcen performed for thc producrion of the-Tôur finat doubly cxcired
srarcs which havc bccn studicd by Zouros et al (19981, i.c. (2s2)rS, (2p2)rs. (2p2)lD.
and (2s2p)lP. Thesc states arc idcntical to the oncs considcrcd in the cottision
3Hc+(ls)+ 1Hc1ls2;. Hcncc, thcircxplicit forms may bc found in tII, tablc l.

Now, it is worth noting that TE proccsscs havc bcen invcstigatcd crpcrimcntally by
electron spectroscopy at zêro dcgrcc. lVith such a set-up. only contributions from thc
componcnt M = O of thc final statc can'bc dctcctcd. In thc prcscnt casc, cxperimcntal
total cross scctions havc bccn givcn by Zouros ct al (1988) for thc production of thc statcs
(Zp2)rP and (2s2p)rP only.

Howcver. Fritsch and Lin (1988) publishcd AO+ thcoretical results for thc four abovc-
mentioned statest. Thcir total cross scctions, summed over all M values, arc comparcd to
our corrcsponding CDW-48 prcdictions.

3.1, Contparisott with cxpcrimcntal data

For thc (2s2p)tPro starc (figure 2(a)), CD\Àr-48 cross s€ctions ,r" ,t.tt., than thc crpcr-
imental data roughly by a factor of 5 for collision encrgics abovc 50 kcV amu-|. Howcvcr,
they show a gcneral bchaviour similar to thc cxpcrimental one. Furthcr, thc CDW-48
curvc is bcnt downwards at around 65 kcV amu-l in good agrecmcnt with cxpcrimcnt

I AOI rcsults of Frltrch ond Lln rcporrcd In tlæ popr of Zouros ct ol (1988). ovcrcstimatc thc crprimntol crom
rcctlons. Funhcrrrcrc. o puzzllng rlturtlon.showi up: tlæ AO+ totol cross rcctionr for thc Ftotci {2pt)lDr-,,.
ond (2s2p)lPy.,1 rcported by Zouror clal (1988) os l plvatc communication of Fritrch ond Lin cxcccd thc AO+
cmsr *ctions rummcd ovcr all M publlshcd by Frittch ond Lin (l9tt).
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Hc(2r2p I Pg-n) + H+. CD$/-48 rclultl: brokcn curvc, arT e ; dottcd curue. .trrE,l full curvc.
rre. Full circlcc ort crpcrinæntal rcsults of Zouros cr al (198t). Tlrcy orc plottcd with ut
cnor of $S (Zourol ct al glvc 8n qrot of 3G-50%). (à) Sanæ os (a) for thc collirion:
Hc+(lr) + H(tr) .+ He(2d tDr-,,) * H+. (..) To(ot cross æclions c6 for thc collision:
Hc+(ls) + H(tr) - tlct€d lDr.o) + (2s2plPr-o)l + H+. CDW-{B æsults: full cuwc.
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,IRTE: dotted cutvc. .tNtE: full curvc, qr: chlin curvc. calculolionc of Fritsch onrJ Lin (l9t8).
(/) somc os (c) for rhc collision: He+(lr) * H(ls) - Hc(2p2rS) + ll+.

(70 kcV amu-l;. Both thc AO+ calculations of Fritsch and Lin and thc RTE imputsc ap-
proximation (Zouros c, al 1988) with or without inclusion of H2 binding cncrgy. arc also in
very poor agreement with crpcrimcnts. CDW-48 calculations point out thc dominancc of
thc RTE morle bctwccn 50 and 200 kcV amu-l but do not prcdict an oscillatory structurc.
Whatcvcr, the diffcrcncc in magnitudc bctwccn thcoretical and cxperimental results is not
wcll undcrstoo<!. Bctwecn 50 and 200 kcV amu-|, thc cross section is dominatcrt by thc
RTE mode, cspecially at largc impact paramctcrs (Fritsch and Lin l9E8), where rhc diffcr-
cnccs bctween data for atomic targcts and data for molecular hydrogen targcts may not bc
substantial. A possiblc cxplanation might bc infcrrcd from measuremcnts. which sccm to
cxhibit Fano-like profilcs. Indccd, an electron cjccted with an energy conesponding to a
givcn autoionizing lcvcl may havc bccn produccd either by TE or by simplc transfer ioniza-
tion (Tl). Thc lattcr Proccss is thc ruult of two inrlistinguishable processcs: (i) dircct targcr
ionization without a change of thc projectilc statc and (ii) capturc into thc orbiral ts with a
simultancous projcctilc ionization. Now; the pr€scnt perturbative CD\tt-4B calculations do
not include TI, which might cxplain why our predictions are smattcr than thc cxperimental
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l'lgurc 4. (a) CDW-48 tolol crosr æctions .116 for thc production of rublcvcls ilf g 0. * | io
thc collision: Hc+(lr) + H(ls) .+ Hc(k2p lpp) * H+. Dottcd cùNc. .rrE for rhc prcrtucrion
of sublcvcl 12r2p) | P;-n: chain curvc. rns for thc production of sublcvcls (2s2p I Pr- I I ). fult
cunc. f,f -- j o17Qe2g lpr), (A) COw-48 rotûl crosr sccliorlr for thc production of subtcvctr
12r2p lPs-11) with M - *1. Brokcn cunc, .IRTE: dottcd curvc. .rNrE: futt curvc. .116,

prcdictions abovc 40 kcV amu-|. i.c. just in the domain where thc theory is assumcrJ to
work (figurc 2(c)).

3.2. Cunparison wirh AO+ calculution of Fritsch antl Lin

ln this section, thc thcorctical AO+ predictions of Fritsch and Lin (1988) arc comparcd to
thc prcscnt CDW4B ones.

In figurc 3(a), the production of thc (2s2p)lP state is cxamined. Although both TE, cross
scctions cxhibit similar bchaviours, they depart from each othcr by one order of magnitudc.

For thc (Zp2)lD statc (figure 3(b)), thc shapes of the two TE cross scctions look
vcry different. On thc onc hand. CDW-48 calculations show that intcrfcrcnccs bctwcen
thc two modcs are small at all cnergies under consideration. On thc othcr hanrJ, ÂO+
calculations exhibit a noticcablc intcrfcrcnce cffcct at lower cncrgics (E < 90 kcV amu-l ).
The diffcrencc betwccn both thcorctical prcdictions is hardly undcrctoocl.

For the 12s2;lS statc (figuré 3(c)), the agrecment betwecn both thcories is fairly goort
abovc 70 kcV amu-|, although slopcs might bc slighrly diffcrcnt above 100 keV amu-!.
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Flgure 5. (a) CDIV-4B totol croes æctions cç for thc production of rublcvels itf e 0. I I and
*2 in thc collision: Hc+ (lr1 + H(tr) + Hc(2p2 I Drr)+H*. Doilcd curvc. if - 0; chain curvc.
sum of contrlbufions for M : tlz doublc choin curvc. rum of contributions lot M n t2'. îull
cur"c, !2s--2 ,rrc l2j2 3D yl, (ô) CDw-48 totot crcsr æclions for thc production of rubtcvclr
{2pz;lDr-*r. Bro&cn currc. rrrrgl doilcd curvc. .tNr€: full curvc. .trE, (c) CDW-48 tolôl
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'fte intcrfcrcncc cffcct predictcd by CDtrV-aB appears to bc important at all impact cncrgies.
For thc (2p1)lS statc (6gurc 3(d)). the situation looks similar to thc case of thc (2s2p)rP

statc. Shapcs arc similar but both thcorctical results differ by an ontcr of magnitudc.
Âcconling to CDW-48, thc RIE modc is dominant.

Finally, thc comparison of thc two thcoretical prcdictions calls for additional information
conccrning thc inf,ucncc ofTI on thc spcctrum ofelcctrons cmittcd st zcro dcgrcc.

3.3. Contributions of sublcvcls M f 0 to the formation ol thc statcs (2 pz)t D, antt (2s2plt P

CDW-4Bamplitudcsfortransitionstosublevels M and-M of agivenfinalstatcdiffcrfrorn
cach other through a phasc factor only. Thercforc, the contributions of the two sublcvcls lo
the total cross soction are exactly the same.

In figurc 4(a), the total cross section for (2s2p)rP appcars to bc dominatcrl by thc
componcnt M =0 abovc 40 kcV amu-|. Figure 4(ô) shows that for M = *.1, thc NTE
mode is dominant bclow 80 kcV amu-!. whilc the contributions of the two mcxlcs are
comparablc abovc this cncrgy. It should bc noted that thc interfcrcncc effcct is dcstructivc
above 50 kcV amu-!.

The production of thc doubly cxcitcd state (2p2)rD is displaycrt in 6gurc 5(a). lt is
always dominatcd by thc sublcvel M = 0, At thc highcst cncrgics considcrcd hcrc. thc
sublevefs M = *2 contributc less than the sublevels M = l,l (figures 5(b) anrJ (c)). lf onc
cxamincs carcfully thc production of sublcvels M = *l and M =*2, one obscrvcs thal
both of thcm arc dominatcd by thc RTE mode at cnergics greater than 90 kcV amu-r. Thc
contribution of thc NTE modc is important below this energy. in particular for M = *2.

4. Conclusion

Thc ncw CDtff-4B study of thc transfer and excitation process tends to conlirm that thc
intcrfcrcnce bctwcen thc RTE and the NTE modes may somctimes bc important.

In the range of impact cncrgics whcrc thc CDW formalism is cxpccted to providc rcliablc
information, thc CDtril-4B prcdictions arc in quite good agrccmcnt with thc cxperimcntal
tlata for thc production of thc statc (2p21lDr=n. It is not thc case for thc protluction
of thc statc (2s2p)lPro. Howcver, thc sum of the two theorctical cross scctions is in
vcry gootl agrccment with thc conesponding sum of expcrimcntal data, which arc obtaincd
from two overlapping electron pcaks.' But the relevance of this latter comparison might bc
qucstionable.

In the prescnt study, wc havc dealt with atomic targets in place of thc molccular oncs
uscrl by cxperimentalists and wc havc assumed that the differcncc should not bc significant.
Howcvcr, a thcoretical work of Thumm et al (1988) indicatcs that cxcitation of thc projcctilc
clcctron might bc morc cffcctivc with a molccular target al lower impact cncrgics. Thcrcforc,
thc NTE proccss might bc morc imponant in this domain. Howcvcr, intcrfcrcncc bctwcen
RTE and NTE woukJ bc affectcd only at the lowest impact energies undcr consitJcration.
Howcvcr. it should bc noted that their analysis is made for strongly asymmctric systcms.
which is not the case prcscntly.

'l'hc prescnt study has pointcd out that thc influence of the TI proccss might bc
significant. It has bccn ncglcctcd in this study although it can be important in this range
of irnpact cnergics. Thus, as in lll, it might explain some discrepancies found at cncrg,ics
grcatcr than 90 kcV amu-l betwecn thc present predictions and the prcvious expcrimcntat
data. Sincc z.cro-degrcc clcctrdn spectroscopy cannot distinguish bctwccn TE anrJ Tl. thc
lattcr proccss should now bc addrcssed.
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Quelques remarq ues pÉalables

lLllntroduction-r
T\ans l'étude précédente du transfert excitation (TIiA), la comparaison des résultats
.lJthéoriques CDII-4Ù (Gayet et al /997) avec les données expérimentales de Znros et al
(1988) avaient mis en exergue phsieus points importants.
En prenant I'exemple du specte ù 450 keV (Tnuros et al 1988), il est à noter un profil de Fano
tès marqué pou le 'P naduisant un effet d'interférence. Cette dernière remarque n'est
d'ailleurs pas forttrite et uniquement propre au système lHe',H) puisque de mêmes
constatations peuvent ête faites dans le cas (He', He) (Gayet et al 1995) ainsi que dans des
cas de collisions plus asymétriques comme'(l/'t He/H) (Lee et al 1991). Des profils de Fano
se rencontent aussi couramment dans le cas des proces$s de photoionisation (Morgan et al
1984) et de couplage ente detx éag autoionisants (Komninos et al 1997). Mais le
mécanisme physique le phs proche de notc étude reste le processus de double excitation
particulièrement celle de I'hélium par impact de proton (Moretto-Capelle et al 1996, Godunov
et al 1997). Iæs specûes électoniques exffrimentaux, établis pour différentes énergies de
collision, sont obtenus à partir de la soutaction d\rn " continuum d'ionisation directe n au
spectre brut et fransformation dans le référentiel du projectile.
En faisant de telles manipulations,les auteurs affrrment pouvoir exfiaire les sections effrcaces
de tansfert excitation, supposant par là même que les interférences observées ne sont pas
signifiantes. Néanmoins, ils reconnaissent que ces effcts compliquent la détermination des
sections. Nots avons mis alors le doigt sur un point important et essentiel : celui
d'inærférence (Gryet et al 1997).lvlais interférence ente quoi ?

LE
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Ia détection des électrons Auger se faisant en énergie, oeux qui proviennent de la
désexcitation post - collisionnel de l'éat autoionisant sont indiscernables des électons émis
par ionisation directe (BE Binary Encouùter) et c€ux émis par tansfert et ionisation du
projectile. Nons regrouperons ces derx processui sous le terme de TI (IVanstèrt - Ionisation).
Uinterférence évoquée est donc celle qui a lieu enf:e TEA et 7'1. Cette constatation est
corroborée les études fondamentales des états autoionisants en général. Ia fonction d'onde
représentant ces états contient en effet une partie discrète (définie dans le clapitre //I) et une
partie continue. Iæ fait s'inscrit dans un cadre plus large qui est celui du couplage discret -
continuum (Fano 196l).
Si I'appellation semble simple, les difficultés théoriques n'en sont pas moins importantes. En
effet, comment définir les continuas adjacents ? Quelles sont les effets des inûerférences
évoquées?
Telle est la liste non exhaustive des questions atxquelles nous espérons répondre. Mais avant
cel4 une présentation des techniques expérimentales nous semble nécessaire pour mieux
cerner le problème.

V.Z ConsiaÉration

V.2.1 Remarques

Il est certes peu coutumier dans une thèse théorique de souligner les diftïcultés inhérentes et
I'importance des expériences. Cette ê:tzpe est à notre avis nécessaire, non par prétention
incongrue de compréhension de toute la subtilité exffrimentale, mais par désir profond de
methe en exergue un aspect concret que théories et calculs, dans leurs formalismes abstraits,
ont souvent du mal à refléter. Nous ne rentcrons pas dans les détails. Nous ne présenterons
ici qu'wr aperçu le plus clair possible de I'essentiel, et à ce tifre nous nous excusons d'avance
pour d'éventuelles maladresses auprès des spécialistes du domaine de la spectoscopie
élecfronique.

V.2.2 Plete-forme exoérimentelc

Iæs données expérimentales que nous avorui considérées (toh et al 1985, huros et al 1988)
ont été obtenues avec un specfiomète élecfonique haute résolution àzÉro degrés de Huhn
Meilner Inslitilt (Berlin). Deu autes appareils du même type qui se trouvent au Kansus Stale
(lniversities (KSU) ont pcrmis d'avoir une multitude de données expérimentales sur le
transfert excitation (Tnuros et al 1989). De même, au llNL (Rrooklruven National
I.uboratorics;/, des ex$riences ont été fqiæs (fanis et al 1985, Benhenni et al 1990) pour
avoir des informations su la distribûion angulaire des électons Auger. Iæ principe est
résumé sur le schéma (Cf frgrre V.2.2.1) suivant représentant le spectromèfe utilisé au KSt/.

pg
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Chambre de gaz cible de Faraday

æ

I
I

Y
Vcrg la pompe

q FIGTJRE VLLI

Iæ spectromètre et la chambre de collision sont protégés des inlluences élecfromagnétiques
extérieures. Iæurs conséquences peuvent, en effeq être importantes surtout lorsque la
décélération des électons avant détection est grande. Le schéma (V.2.2.1) représente wre
coupe de I'appareil pour l'étude d'électons Auger émis par le projectile. Iæs ions projectiles
produits sont conduits jusqu'à la clrambre de collision que nous avorut représentée.
Néanmoins, ce faisceau d'ions passe avant par une série de collimateur pour le rendre autant
que possible homogène et homocinétique.
Des mesues de prudence doivent ête prises pour n'avoir que des simples collisions. En effet,
des élecfions émis à partir de multicollisions peuvent interférer avec les élecffons recherchés.
A ce tifie, les pressions dans la cellule du gaz cible doivent ête faibles et de I'ordre de (/,J à
40 m'loru pour unc longueur de cellule de 10 cm (Pu exemple I'expérience de ltoh et al 1985
utilise une pression pour le gaz cible hélium comprise enfie / mTorr et I0 mT'orr). Après la
collision, les projectiles sont récupérés dans une "cage" de Faraday. Simplement pour avoir
une bonne qualité de specte, il est néoessaire que le courant du faisceau soit de I'ordre de la
centaine de nanoamsres. De plus, I'alignement enfe lesdits appareillages avec le faisceau
incident doit ête le plus correct possible. Avec toutes ces précautions ex$rimentales, le
temps dbbtention des spectes est de lbrdre de quelques heues.
Soulignons également le fait que les élec'trons émis par les projectiles soient décélérés avant
leur entée dans le specfiomèfie. Ceci est fait à I'aide d'un charnps électrique créé par rur jeu
de grilles chargées 1Vo\. ernsi, il y a décélération des e- dans I'expérience de ltoh et al (1985)
jusquà 7 eV. Si deux élecfions sont émis dans le référentiel du laboratoire avec des énergies e

EE
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et e+ dq ils auront une énergie après décélération e-eV6 et e+ de -e tr/6;. Nots constatons que
plus le voltage Vç est faible plus la séparation en énergie de /(eVç), donc la résolutiorL sera
bonne. Cette valeur dans le meilletu des cas ûourne autoru de I%. La résolution totale dépend
arssi de facteurs géométiques, se situe en général dans une fouchette autour de l-S%.Dans
le cas des données empiriques que nous considérons (Itoh et al 1985),elle est de lordre de 0.2
eV.
EnIirL les specfiomètres sont en général constitués de derur analyseurs parallèles mis à J5"
par rapport au faisceau incident. Iæ premier analyseur joue le rôle d'un déflectcur,
sélectionnant les élecûons intéressants, et le second est le lieu où I'analyse haute résolution
est effectuée.

V.2.3 Effets cinématioues

Il n'est pas diffrcile d'imaginer que des effets cinématiques peuvent avoir une grande
influence sur les résultats d'une mesure. Comme les électroru Auger sont émis à partir d'une
source en mouvement" la largeur des pics de tansition Auger peut s'en trouver modifiée
surtout pour une mesure en angle. Si nots appelons V et E la vitesse et l'énergie du projectile
ainsi que 0,, E, et V, I'angle, l'énergie et la vitesse de la cible après collision. Nors
considérerons que l'électon éjecté a une énergie s, une vitesse v et un angle d'émission par
rapport au faisceau incident de â dans le référentiel du projectile et (d,v',6 ) par rapport au
laboratoire. Comme nous supposons des collisions de haute énergie le projectile est peu dévié
et reste dans la direction d'incidence.
Ces notions sont intoduites de manière plus concrète dans le schéma suivant (frgt e V.2.3.1):

E,V
ffi

E,V

EI FIGIJRE V2.3.I

Avec les paramètres définis plus haut, nor$ pouvomi écrire par composition des vitesses que :
v.2.3.1i '= i  +V

E.!J
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L'énergie de l'électron dans le re$re du laboratoire s'écrit:

6 = e'+t -2,,1V1 cos(6' ) ; t=  I  
E

MP
v.2.3.2

Nots en déduisons les relations suivantes :

v.2.3.3
l - ! -s in(6 ' )2

ê

Ainsi, la relation ente I'angle solide de déæction dans le référentiel du laboratoire Q 'et dans
celui du référentiel du projectile Oest:

de'

dO = dcos(6)
dO' d cos(6' )
En utilisant toutes ces relations et en sachant que la collision est symétrique par rapport à
I'angle azimutal (symétrie cylindrique), nous pouvons présenter ure relation enfre la section
eflicace mesurée dans le laboratoire d et sa correspondante dans le référentiel du projectile

v.2.3.4

v.2.3.5

o.

do f; do'
dt do 

= 
16' dt'dty

Il faut noter toutefois que les effets de tansformation cinématique due au mouvement du
projectile vont influer globalement sur la largeur des raies mais pas sur le recouwem€nt ente
pics.

V.2.4 Efïet d'élarulssement

Cet effeq contrairement à celui évoqué plus haut, est surtout d'ordre instumental. En effet,
son amplitude va dépendre de l'angle dbcceptance du spectromète, de I'angle d'observation et
de l'énergie de l'électron éjecté. Sans enter trop dans le détail, nous pouvons dire qu'en
général il peut ête réduit d'un facteur 100 porx des mesures à zéro degrés devenant ainsi
négligeable par rapport à la résolution même du specûomète. Cela permet entrc aute une
bonne séparation des états résonnants.
Par contre pour des mesures en angles plrs imporùants, son effet est loin d'êre négligeable. Il
peut accroîbe les largeurs de raie en auglnentant ainsi le recouwement ente les résonances
rendant I'interprétation des spectes difficiles. Il est possible néanmoins de le reléguer en effet
du second ordre en jouant avec I'orientation des analyseurs et en utilisant des æchniques de
convergence cinématique (Kinematic refocussing techniques) (Tnuros I99l). Dans noFe cas,
cet effet peut êûe négligé car la détection se fait àzÉro degré et sa valeur pour une énergie de
collision de 500 keV rlest que de 0.03 eV ce qui est négligeable par rapport à la résolution
énergétique du spectomètre qui est de 0.2 eV.

a



Considérntions génédæ

VJ naonels sur ltt

C€tte partie await sans doute dt ête présentée bien avant. Elle va présentcr des choses
connues mais un rappel est d'autant plus utile qu'il nots permettra d'intoduire la notion
d'état autoionisant. Cela sera une entrée en matière idéale pour l'étude générale dans le
chapitre qui va suiwe du couplags ente état discret etéta;t continu.

I
æ

1l
æ

Ê Remârques générales

L'atome dhélium est le système le plus simple ayant deu élecfrons actifs.
Dans le cenûe de masse lhamilûonien du système s'écrit :

t '221. - -
H =-+i 'zr -+ni -+- +(r1/ )

zz \ r2 \z
W représente le poæntiel d'interaction magnétique que nous négligerons pour I'instant car il ne
conditionne que la stnrctue fine des spectres.
La fonction d'onde du système peut se metffe sous la forme :

v(i1,72,s p, sr, )= o(r, r, )s(s zt,s zz) v.3.2
avec S décrit ici le spin total du système (singulet ou triplet) et sa projection sur un æ(e
arbiûaire.
Le principe de Pauli impose que :
F,rv(ir,fr,rrr,rrr)= -vf,,îr,s,r,srr) v.3.2

Nous appelons P, I'opérateur de permutation Nous pouvons lëcrire comme le produit de
deux opérateurs, l'un agissant sur le spin I'aufie sru la partie spatiale de la fonction dbnde
totale. Ainsi :
P,, = i'L Sh
Nous trouvons donc deux possibilités, à savoir :

Iæ premier schéma correspondra aux états singulets et le deuième au( états triplets.

ê Les états couplés à un continuum

Comme nous I'avons déjà signalé les configurations de I'atome dhélium sont caractérisées par
les quatre nombres quantiques (n,l,n',I) caractérisant I'ensemble des deux élccfrons. Ainsi
l'énergie peut être écriæ sots la forme :
Ec=Ea*E* ,

t/.3.1

v.3.3

v.3.4

Ell



La conliguration fondamentale est caractérisée par deur électons dans la couche /s donc
ayant deu spins opposés d'après le principc de Pauli d'où 1.s/.s 'S. Nous pouvons d'ores et
déjà imaginer différents états excités en laissant un élecfron dans la couche /.s et l'aute dans
unecouche 2sou2p.
Le schéma suivant représente les premiers états :

Co ns idéttt i o n s rtÉra les

ls2p

ls ls

q IqGUREVS.I

En plus des états excités de la fonne (ls,n'l), il existe des configurations dites "doublement
excitées" du type (n,l,n',|'n>2 n'>2). Certains de ces états ont une énergie suffrierue à celle
de I'hélium / fois ionisé correspondant à la configrration (ls,n'-*æ) de sorte qu'ils ont un
caractère tès instable : Ils tendent en effet à se dissocier rapidernent en un ion et un électron.
n s'agit d'un processun Auger (libération d'un élechon). Tous ces états peuvent soit
s'autoioniser, soit se désexciter par émission de photons. Quoi qu'il en soit, le taux définissant
le pourcentage d'atomes doublement excités qui se relorent par émission Auger est justement
le tau Auger, complémentaire du taux de fluorescence. En écrivant nofe fonction totale de
l'état autoionisant comme la somme d'une partie discrète et d'une partie continue, sans
prendre en compte I'inûeraction avec le rayonnement du vide qui induit l'émission spontanée,
notre modèle ne retiendra que la possibilité d'une désexcitation Auger.

I s2s

E4
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V.4I)u spectre brut rq soectrc srns "continuum d'ionisetion directe"

Nous prendrons conune exemple les résulats expérimentau de ltoh et al (1985). Iæs spectres
bruts obtenus lors d'ure expérience de speclroscopie électonique se présentent sous cette
forme:

80a/ -
E (eV)dans b réfcrcnticldu hboratoirc

s v.4.1

Potr obtenir les specfies expérimentarx finauL les auteurs retirent le continuum d'ionisation
directe signalé en rouge et font une tansformation dans le re$re du projectile. Iæs effets de
couplage avec le continuum se taduisent par des formes caractéristiques des profils de raies.
En enlevant le < continuum d'ionisation directe D, nous pouvorui nous refrouver avec des
parties négetives de specte.

V.l Conclusion et

Comme nors pouvons le constaûer, rien de fondamental nb été développé dans ce chapite.
Son but premier, que nous espérons atæint, frrt de présenter les expériences de spectroscopie
électronique avec un peu la nre d'un théoricien. Cela nous a permis de souligner les notions
de "continuum d'ionisation direcæ" et d'éAt autoionisant donc de couplage ente le specfre
discret et le continuum adjacent de manière "concrète", belle entée en matière vers un
formalisme absfiait mais nécessaire, que nous allons développer dans le chapire qui suit.

o
/tGr.*1*1*,-J!a?1r.,!n2__-..

Spæto optimtdo I tù et d ( I 9E5)

E:I



Couplagn état disctzt - continuum adjacent

Etude du couplage d'un état discret
avec un continuum adjacent

VI.t tntroductiOU

ote étude monfiera qu'il y a tois façons d'aborder ce problème délicat, deux formelles et
une mettant plus en évidence les aspects probabilistes en fonction du temps, nous

permettant de mieux cerner les notions de couplage discret- continuum et de durée de vie.
Dans la pratique, nous savons qu'une perttubation extérieure appliquée à ur systàne
initialement dans un état lié d'énergie 4 peut conduire ce dernier vers un état final plongé
dans un continuum d'énergie. C'est ce que nous appelons couplage induit entre des états
discrets et un continuum d'états finau. D'ailleurs, la nature ne manque guère d'exemples
relatifs à ce tlpe de processus. Par exemple dans l'effet photoélectrique, une perturbation
sinusoldale couple un état discret d\rn atome avec un état continu défini pour le même atome
ionisé. Comparé à celq les états auûoionisants se situent dans rm cadre plus particulier. En
effet, il n'y a pas de perturbation extérieure mais Cest un couplage inteme qui scinde le
système. L'émission spontanée possède ce caractère infinsèque. En effeg l'état excité d'un
atome est couplé avec un état inférieur de ce même atome plus un photon (ici le couplage
inteme faible est dt au champ électromagnétique du vide). Nous pourrions signaler
également la désintégration nucléaire c ou un noyau dans un état excité se tansforme par
effet tunnel en un noyau phs stable avec éjection d'une particule a.
Nous pouvons nous poser le problème du"comportement du couplage en fonction du temps.
Pour des temps croissants, nous nous atûendons à ce que le système quitte son état initial lié
sans avoir la possibilité de revenir à ce dernier, c'est un mécanisme inéversible. Iæ caractère
continu des états finaux déûuit toute notion de réversibilité.

Eq
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En ce qui nous concerne, le phénomène d'autoionisation de lhélium est dt au couplage
interne biélèctronique. En effet I'inæraction ente les deux élecfions dans l'état doublement
excité fait passer au bout d\rn certain ûemps (caractérisë par la durée de uie de l'état lié) et
de manière inévenible de He" en He* dans son état fondanrental avec un élecûon dans le
continuum (électon Auger).Ia seule resfiiction est que l'état doublement excité soit au-
dessus du seuil de première ionisation comme nous l'avons représenté (llgte VI.l.l) ci-
dessous.

Etas dircres cotrplés à un
contitruum

Couplage

Etatfondamental cle He

Er FICuRnv|.l.t

Vt.Z Point Ae vue Ae

Considérons un hamiltonien décrivant wr système multiélectonique comme lhélium. Son
état à un instant I est régi par l'équation de Schr0dinger:
HO( E,t ) = iô,@( E,t )
cD(E,t)=e@Ye
Il est possible de décomposer I'espace propre de H en deur sors+spaces (Feshbach 1962) ù
I'aide de deux opéraæurs de projection P et 0 Gf annexe A). Uétat du système peut se
concevoir oomme la somme de ses deu composantes associées à chacun des sous espaces.
Le premier sous€space P contient les composantes décrivant le système une fois qu'il est
ionisé (donc des configurations ovec un électron dans le continu). 9, sout espace

complémentaire de É, inclue en particulier les états doublement excités. La fonction d'onde
peut se représenter comme la somme de ses deu projections sur chacun des sous-cspaces.
Ys = PYB+QYp vr.2.2
Pour mieux saisir cette décomposition considérons le cas d'un système qui se trouve
initialement dans un état fondamental y1 et qui par un processus quelconque libère un
électron.

VI.2.I

Ll

He'(n:2)
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Deu possibilités physiques Pf fiWe V1.2,2) se présentent pour lui :

travers le couplage interne PHQ @læmin 3) entre les deux composantes

QY" PY"

o nfl.JREVLL?

Après quelques manipulations dévelopÉes dans l'annexe l, l'équation formelle associée à la

composante PY, dusystème peut se mettre sous la forme :

(À+û)PYt = EFY*

À= PnF vt.2.3
a = Pne rs -ôngl-t QnÊ
Nous considérons la base constituée des vecteurs propres de QHQcontenant à la fois des

états liés et continus, de sorte que :
gnOlrl= E,lnl
s=f,,l,x,l
Nous pouvons alors obtenir ture forme générale à partir de (V1.2.3) et(V1.2.4) :

( À+ilF*" =( Â+ffnQlnl (n - z,) ("1 Onp l"r"
\  I  

s ' z  l  |  -  

)

vt.2.5

rûest le potentiel optique généralisé.
Si nous désirons résoudre le problème pour une énergie /j voisine de Ii, énergie de l'état
discret autoionisant lal (ënergte de résorance), dans le potentiel optique, il apparaît une

divergence que nous sortons de û . L'équation V1.2.5 peut se réécrire de la manière suivante :
(ro*rûb*" = EFYa
Ho = À*l,pnoln) rn - 4r'(nlQnÊ vt.2.6

fr = FnQlal r n - r, ;' (alQnF
Nous appelons PP, la fonction d'onde ayant un caractère lentement variable avec l'énergie

totale /j autour de 1r". Elle est la solution non résonnante de lhamiltonien Ho(la divergence
n'yfigure pas) qui ne contient pas I'effet résonnant de l'état discret :
H oFYo -- EFYo

v1.2.4

vt.2.7

pg
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Iæ développement de Lippman - Schwinger now permet d'écrire formellement la composante
dans l'espace É e taiae de I'oSrateur de propagation G :
FY, = Fvo +ctû'i'v,

G=lim 
I

"q  E-Ho- ie

vï.2.8

v1.2.9

VI.2.IO

VI.2.I I

V,,

Annexe E), de sorte que :

G=P- l :  + i r6 (E-Ho)
E-Ho

nous obtenons :

('l QnÊ c PnO l') = F ( E ) + i+ VI.2.I3

avec l;(li) le déplacement de l'état autoionisant la) denni par:
Ét 12

F( E ) = p(ol Ê'nô r n - n o st Qni, l') = oZ,!ffi av
v, = (alQn|lr v,( E' ))
4 est la largeur de l'état autoionisant

r" = z n (al p nea f s - n ) en| lol = z " lvr]' vt.2.ls
De manière générale, noust pouvons dire que le terme de couplage interne provoquant
I'autoionisation est représenté par I'opérateur ÊnÔqw fait le lien entre les detx sous espaces
définis plu haut par interaction de configuration. Ia relation de fermeture définie à partir des
projecteurs de la base de Ho s'écrit : .

I l"r,X F*,1 = û vl.2.t6
En posant E',=E,+F(E) (déplacement énergétique de É',), nous obtenons finalement la

composante dans le sous espacæP:

FY, = Fvolc1+cFnQl"l4
E - Er',-i- '

2
Il nous reste à évaluer la composante dans I'espace Q.

A partir de l'équation (VI.2.S) et par multiplication à gauche par l'opératew (olQnF :

("\ônp\ r") = ('lônrP *ol* ("\ônp crîrlF v,)
ce qui donne :

('lon|lÊ*"\ =

v,, = (olQnFlÊv,l
Nous obtenons alors de manière formelle en substituant V1.2.10 dans V1.2.9 :

FY"= rYo+Gi'n^" 
(olÔ'ÊE^*"=) 

^, ,uY)@

Si nous utilisons l'écriture, en terme de théorie des distributions, de I'opérateur de &ean (Ç

VI.2,I2

VI,2.I4

t4.2.17

I-(E-n"S'(alQnÊcànQ

Eg
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Pour cela nous procèderons de la même manière et définissons dans I'espace Q les o$rateurs
de Green suivant: 

'

^ I
(J^ =' E'QHQ vl.2.ts
Gô=EJtrl (E-8")-I(nl

Dans la pratiqug la dimension des bases utilisée est finie. Cela peut introduire des eneus
dans l'évaluation de l'opératert, G"a.

En revenant au système A.2.5 (Ç annexel,), nous obtenons l'équation:

ôY" =cn QnÊ'Ê'v, vI.2-19
Compte tenu de cela" nous avoru une forme générale pour la fonction d'onde lz", vecteur
propre de H , à partir de V1.2.2 :

lv,l = r ,la) +Q * cô QnF)lr v,1 t 1)

r
E-8" -F (E) - i  ^'2

En utilisant la relation de fermeture W.2.1s,l'équation VI.2.l2 peut s'écrire pour /i proche de
Er ' .

G = pzfli'vo1 z' 1)@ - n'\' (F vol n' llaz' + iolÊ,v1 n \(F v1 r \ v|.2.22
Ainsi, en injectant cette relation dans l'équ,ation V1.2.19, nous obtenons au premier ordre en
FnQ :

lv,l = r,lo\+l\volz 1)* r,{rDthlryo( E' ))dE'+ i,tv,,1rv,f n l\ vt.2.23

Le premier ordre conespond à la modification causée par les trursitions virtuelles entre l'éûat
discret et le continuum d'énergies différentes de celle de la résonance. Iæ second ordre que
nous avons négligé représente les perturbations créées par la présence des autes états
discrets ae ÔnQ. Néanmoiilr, ces contibutions décroissent rapidement en fonction l'écart
énergétique avec la résonance.
En notant :

lo)= VI*eZ;#lrYlE'
nous avons :

lvr) = rrlo)* (l * ittyrv",lPrr( E)I
Après quelques manipulations, cette éçration peut ête écriæ pour li proche de li,:

lv"') = a'la) + P"lP Y'( E ))
avec les coefïicients :

I

avec:

Tn, =

+r,k +ci,QuF) cFnQl1"1

V,,

))az'

vt.2.20

VI.2.2I

vt.2.24

vt.2.25

v|.2.26

vt.2.27d E =

EE
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Cette solution est correct€ mais quelque p€u top formelle pour se rendre compte
vériablement de la physique qui se cache denière. Etudions dans ce but le couplage avec son
aspect temporel.

VI.3Etude avec l'a

VI.3.1 IntrodEction l

La fonction d'onde de l'état auûoionisant a, conrme nous I'avons déjà vn, une composante
discrète et une composante continue. Une étude temporelle ( Cohen-Tannoudji et al
Mécanique quantique) a I'avantage de jeter un pont prudent avec la théorie des perturbations
et surtout de pouvoir mieux cerner l'évolution temporelle d'un état autoionisant. Cela
permettra de voir concrètement cette notion de durée de vie.

^ êltn=ffi
^E-8. '

E = 2 1 r"

VI.3.2 Posltion du nroblème

Uhamiltonien du système s'écrit:
H=Ho+I l

w=L
Itz

et
nlvr) = ô;Ys)

vL.2.28

vt.2.29

vr.3.2.1

vr.3.2.2
Ir ne dépend pas expliciæment du temps. Iæs éléments diagonaux (ilWlil et (clflc) sont

v|.3.2.4

ajoutés à ceux de Ho ce qui revient à changer les énergies non perturbées. Iæ fait que l/ ne
contienne pas d'éléments diagonau ne resfeint pas le caractère général de nohe étude. Nous
supposons également que llr ne peut coupler deu états du continuum entre eux et n'a
d'éléments de maffice non nuls que ceur( représentant le couplage discret - continu à savoir :
(clwlal =v- v(.i.2.3
Nous avons w que lhaniltonien H6 comprend un ensemble d'état discret et d'état continu.
Nous pouvons écrire que :
Hrlol= n,lo)
Hol")= g"lr)

É" est ture énergie qui prend ses valeurs dans un domaine continu contenant l'énergie 1:i. c
peut être définie par son énergie E" 4 un ensemble d'auûes paramèûes que nous ne
considérerons pas pour des raisons de siinplification des expressions mais ceci n'est pas
resfrictif .

ElJ
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Iæs fonctions d'ondes discrètes et continues forment une base orthonorrrée de Hilbert. Nous
avons donc les relations :

f(olol= t

l("1') = o
L("1") = 6( E" - 8",)

La relation de fermeture s'écrit :

l"X'l +llc)(clac=î

vI.i.3.t

v|.3.3.4

vI.3.2.5

vI.3.2.6

VI.3.3 Dévelopnement sur la bese

Vétatdu système peut se développer sur la base de H11c'està dire {lr),14} Nous posons à

I'instant I :

lv,r, )J = a 
" 
( t )e-E/ 1a]l + [ I",1 E,t I e-8" lc) dn "

Les paramètes as(t) et ftft) vont taduire le comportement dans le temps de Vy(r). En
intoduisant ce vecteur d'état dans l'équation 

'(W.3.2.2), 
nous obtenons le système suivant :

[iar61= !ar"rt(8,-E,)ty*(o")pr,(E,t) v1.3.3.2
li fl r,l t,t 1 = gt( E' -E' )tY-(n,)a 

"( 
t )

Nors supposerons que le système part d'un état initial lié. A t:0, il est décrit par sa
composante discrète uniquement, donc :
(a,ft )= I' vr.3.3.3
194( 8,0) =0

Compte tenu de ces conditions initiales, nous pouvons écrire :

tL"(t ) = -ta4 frdr'rnt'-",xt-t')lv-( E,)1'zar(t' 1

lv-(z,l' =l(clwla\'
Cetæ équation est une équation intégrodifférentielle. La solution doit contenir
intinsèquement lhistoire de ae( ) ente 0 et t. Cette équation n'a.pas de solution simple et
analytique dans le cas général. lvlais, nous pouvons étudier le comportement du système pour
les cas des temps courts et longs, cas de fig,re qui nous intéressent tout particulièrement.

VI.3.4 Comportement rutour de t{

Si notrs considérons que f-{ , c'est À dire que le système reste dans un état proche de son éat
initial. Nous supposons par-là, qrre aEQ varie ûès p€u avec t, donc et reste canûonné près de
sa valeur initiale. Nous approximons alors ae(t) dans le second membre de V1.3.3.4 par /.
Nous obtenons alors:

v1.3.4.1ar(t) = -l dE,loat'lv-(n"l2 rt{E,-n,xrt)

a
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Daprès la théorie des disFibutions (Ç Annexe E), nous pouvorui écrire avec p la partie
principale que :

,,!ili\-!lre'(E'-Eo)('-r)dr 
= x6( E, - E") + io[i 

fi1n" 
vt'3'4'2

Avec les é4tntions (V1.3.4.1,W.2.13 ,V1.2.14), nous obtenons :
a r( t ) - -n lv*( E" )l' - ir1 4 1

F( E") = pl

lr,,l=l{ *V),,_,,1

w.3.4.5

YL.3.4.6

vL.3.4.7

vt.3.5.1

v|.3.5.3

Lhpothèse de temps très cotut signifie que as@ varie peu de sa valetu initiale, c'est à dire
que nous devons avoir la relation : t I', << I
La probabilité d'avoir à I'instant r le système dans son état discret est égal au carré de a6@ :
P(t 1=W"ft )l' æ I - \t au premier ordre vt.3.4.8
Donc, si nous avorui n atomes dans leur état discret ù t-.0, dt plus tard il n'en restera plus que
I'(dt)n les autres c'est à dire les nfl-P(dt)l se seront autoionisés.

VI.3.5 Autre celcul de la nrobahilité PÉr

Discutons du comportement temporel de la fonction suivante (Ç m33.{ :

J( E,,t -t') = -f or"lv-(n")l' et(E.-Eo)u-' )

Cette fonction conespond en terme de distribution à une transformation de Fourier sur
I'espace des énergies. lv-lt varie lentement avec l'énergie alors que I'exponentielle oscille

rapidement. Donc, pour des temps (t-t') tgls que (t-t)|, -': ";/, seul€s les valeurs de t'proche
de l contibuent significativement à I'intégrale W.3.5.1. Il est alors raisonnable de faire
lhlpothèse:
ae({ )*qs(t) vt.3.5.2
Ceci revient à effacer l'histoire du système dans léquation qui régSt ap;@. Dit autement"
ark) n'a qu'une mémoire immédiate des valeurs anérieures de sa fonctionpimitive a{t).

lrr,lt 
={lr-(t"l'L..r, roo.r*nd à la demiJargetu 4 de l'état autoionisant :

r, = 2olvr,lt

L'évolution de la coordonnée arQ devient :
( r  \

asft) = -l *+ iF(8") lp + I
\ z  )

En utilisant la formule (W.3.4.1), il est alors aisé de montrer que :
.  .é _._ ( r  F(Er)\

a"(t )!oJ( E,,t -t' )dt' = -a"(t )li+ i 
2 )
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Ainsi,l'équation (Cl, W.3.3.4/ régissant le comportement temporel de ar|) deient:
( r  \

tir(t) = -l ++ F(8,) lo"(t) V1.3.s.4
\ z  )

Compte tenu des conditions initiales, nous avons :
frt

ar(t) = s-7 r-n{t''Y V1.3.5.5
La probabifite rg Gf. W.3.4.8/ se met alors sous la forme :
P(t 1= I - e-r" vl-3.5.6
Nous constatons aisément que si nous faisions ur développement autour de t''t'l, nots
retrouvons la probabilité calculer dans le cadre de I'approximation des temps plus courts.
Nous représentons cette probabilité en fonction du temps dans la figure W.3.5.1 :

o llclrRa\fl.3.5.1

Nous constatons que la probabilité décroît de façon inéversible à partir de sa valeur initiale /.
La durée de vie de létat discret est caractérisée par la pente à I'origine c'est à dire 4-l.

En reprenant l'équation ip",1E,t 1 = et(E'-q )ty-oa(t 
), nous pouvorui écrire que :

' ' r tt ,r#"'I',-n,-F(8,)l'f ,lÛ,t)= -iV-lodt

ce qui devient en sachant qrc p(E,0):0:

P",(E,t)=vr,
1 - s'I .,w,'r,-r1r,,111

r
E" - E, - F(E)+ i-

2

t4.3.5.7

vt.3.5.9

Iæ module carré de cette fonction corespondrait à la probabilité de trouver le système à
I'instant I dans un éat ionisé d'énergie E proche de Ii, .
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En concltsion, ce traiæment ûemporel s'appuie sur des h1çothèses concemant le
comportement du système dans un domaine de æmps particulier. Cela nous a permis de
mieur comprendre la notion de durée de vie et de probabilité de transition discret -
continuum due au couplage. Cette approche présente le processu de déclin à partir d'un état
discret. Cela conduit à des profils synréfiiques lorenEien ne permettant pas de reproduire les
profils asymétriques des specfies élecfioniques consécutifs à une interaction produisant à la
fois la composante discrète et la composante continue. Il nous paraît alors judicieu de
présenter le traitement stationnaire de Fano (1961). D'ailleurs, c'est sur cette approche
dynamique de la formation d'état autoionisant que nous baserons note étude.

Vt.a Point ae vue Ae

Les phénomènes d'autoionisation se traduisent au niveau des distibutions en énergie des
électrons éjectés par des profils asyméfiiques caractéristiques du couplage entre un état
discret la) et son continuum adjacent lc).
Considérors toujours I/, I'hamilûonien du système dont la fonction d'onde Pu contient une
partie discrète çt une partie continue. De la même manière que préédemment et en ne
considérant pas de dégénéresc€nces, nous définissons :
H = Ho+lI/

nl")= z"lo\
nrl")= n"lt\
o =lal(al+lar"lcl(cl
H = IXIQ

A I'aide du projecte',x ,i2 ,l'état IYE) se développe ainsi :

lru) = a ja) + [ 9,, t E )1"7 an,
vt.4.2

rtVù=Elvr\
Il est clair que les paramèfres ag et 9z dépendent de l'énergie. Ils seront explicités

ultérietrement.
La normalisation ae [fu)a de sa composante continue lc) sur l'échelle des énergies s'écrit :

(vu,Vù= 6(E'-E)
("'k) = 6( Ec - E")
Nous considérerons toujows que :
("lwl")=(clwlc'l=o
Après quelques manipulations, nous aboutissons aux detx équations couplées suivantes :

("|Êlvu) = E a z = E dE * ! pyryl") f ,dE"

klÊlvu) =E f ,, = (clwlapE * E"gs,

VI.4.T

w.4.3

v|.4.4

v|.4.5

Eg
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Iæs coefficients définis sont donc solution du système :

[ru 
- E,)at =[dt"v*(8,)gr,

lrE-8")gr, =vl(8")az
avec
v*(8,) = (alwlcl v(.4.7
Il s'agit d'un système équivalent au équations (V1.3.3.2) où napparaît pas explicitement la
variable temporelle. La résolution fonnelle de ce système Wtû Ê* exhibe un pôle pour

E = 8". Une quantification dans une boite permetnait de contourner ce problème.

Néanmoins en utilisant la procédure de Dirac déjà définie dans les méthodes précédentes,

vt.4.6

vt.4.8

v|.4.9

a
vt.4.l0

VI.4.I I

VI.4.I2

[r1*"ftsin(k,,r 
+ e)= -oror(ks, * e)

l! ar"a f E - E" ) sin(g 
",, 

* p) = sin(k sr + 9)

ZG ) est une fonction réelle de l'énergie qui sera déterminé plus tard. Toutefois, dans de

nombrerx problèmes de diffirsion, cette fonction est égale à i tr.
Iæ comportement asymptotique de la fonction du continu pour des grandes valeurs de r est
("lr)* iir(tr.r+ç) .
Nous obtenons asympûotiquement :

nots obtenons l'équation formelle :
f r ' ' l

9,, =Ytr. zrEFrE - il)v;rE")az

continuum adjacent. Il est déterminé par:
/ \

A=-tan- t l  ' -  lezÆ1=-L
\z(E)) tan(Â) :

Nous en déduisons avec (V1.4.6) et (V1.4.8) la solution :

1E - r,1au = !an" f",v*( E") = oulopr"W#{.az
L " " c

A partir de V1.4.8, nous obtenons la relation :

I Ot" P 
",(r f 

c) æ Z ( E ) sin( krr + g ) - tt costl kur + g ) q sin( kur + 9 + A )
/ représente un déphasage intoduit par I'interaction de configuration entre l'état discret et le

,_Gt)I
Posons:

F4)=rpr"ffi vt.4.t3
La fonction l;(li) vainduire un déplacement de l'énergie de résonance. En divisant pr au la

relation (VI.4.l l),nous obtenorur une fonne Ww Z(E ):

zÆ)_ E-n:= =2x(E-8,, /  =2n(E-8, ' )  =,-' - ' 
V*rE I' zxlv*rï1l' F' w.4.14

tan(A)

avec E"'= E, + F1E ) variant peu avec l'énergie et pouvant êûe considéré comme constant.
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Avec la normalisation sur l'énergie (CI V1.4.3), nous pouvons déterminer au pr.r:

dEdE *ldt"pr(E )'9r,(81=a1E-E'1 vl.4.l5
Nous en déduisons après quelques manipulations des expressions (cf. Annace F) :
r r2  I
Ytl=M vt.4.t6

En fait, I'interaction avec le continu adjacent "dilue" en quelque sorte la contribution discrèæ
dans une bande énergétique du continuum dont le profil est souligné par une largeur 4.
Uéquation (V1.4. I 6) peut s'écrire à I'aide de (V1.4. I I) :

r_. p / sin(Afvtt=re=@
Inv*(E)11,.-;- ) 

r' æ,

En revenant à l'équation (V1.4.8),nous avorut, en notant que V* est réel :

vt.4.l8p, G ) = p vi! EJ,W - cos( e6(E - E" )' 8 "  'EV* (E )E -8 "

Si f"p représente l'élément de matrice de fansition entre un état initial li) et un étatfiruil Ys

à fravers un potentiel d'interactionZ, il s'écrit : ,

T"p=(vu|v|i)=#,*@|p|V|ùo!ae"w-pu|v|i|cos(Â)VI.4.Ig

On définit @ comme une superposition de léat discret (conespondant à des ransitions
virtuelles) et des états du continuum adjacent d'énergies différentes de l'énergie de résonance
Lr.

=la)+p[an"WV>lo)

VI.4.T7

Yl.4.20

d'où:

,* = 
# 

sin( Â )(olvl') - ku lvlil cos( t ) VI.4.2I

t4.4.23

Uélément de mafiice ci-dessw va exprimer la transition résonnante autour de l'énergie
déplacée li,'=.1i,+l;([).Ainsi, une expérience sur un processus d'autoionisation ne powra
donner qu'une information sw l'état discret modifié.

Les contributions d'interférent avec une phase opposée des deux cotés de la résonance.

En posant I-, = 2rlV*G )lt, les relatio ns (VI.a.l D et (W.a.H) nous permettent d'écrire :

A=-tan-tf = '; = ) +-cotan( o,r-z(E-n' 'r(ED =28-8"' =e v1.4.22
\zrn-8"-F(E))) r, r,

Nous obtenons finalement une expression plus condensée pour !'amplitude de ransition pour
une énergie Ii proche de 4 :

,* = *fu @lvlt) + &Tp ulvli\

) A a = #' 
lnV*(E)

EI
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Yl'ii-Çglcltllgl
De manière générale, le coupl4ge avec le continu introduit detx choses importantes :

de ûouver le sysême dans son état discret

Ce déplacement s'écrit Gf, W.a.I2) :

FG)=r1*,ffi
Ceci monfre que physiquement la confibution d'un état particulier du continu d'énergie /r).
particulière est :

lv*( s")l'(n" - s,)'

t4.5.1

vt.5.2
Cette expression s'apparente au déplacement énergétique de l'état la) au second ordre de la

théorie des perturbations. Ainsi, le déplacement total n'est auûe que la somme des différents
déplacements engendrés par un couplage avec un continuum d'énergie 1:). La partie
divergente n'étant pas incluse dans la partie principale, il n'y a pas de problème lorsque /:" est
très proche de Ii,. Comme généralemen! lV*(C")l' varie lentement avec /:", nous pouvons

aussi affirmer que les confributions les plus importanæs seront celle des états du continu
d'énergie proche de l'énergie de résonance car elles décroissent tès vite avec l'écart
énergétique enf.e E"et 8,.
Donc:

q Le couplage de l'état discret avec le continu de même énergie est
responsable de sa drrée de vie finie

@ Iæ couplage de l'état discret avec les continuums d'énergie proche de /:, est
responsable du déplacement énergétique.

Nous avons présenté des taitpments différents pour touv€r la fonction d'onde de l'éat
autoionisant en terme d'une partie discrèæ et d'une partie continue définie précédemment. Il
nous reste à exprimer la partie continue. Iæs états de lhélium doublement excité sont couplés
au continuum de He-(ls). Pour représenter cela, nous utiliserons des techniques de
discrétisation du continu que nous allons développer dans le chapitre qui suit.

EE
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La discrétisation du continuum

Vtt.t tntroductiOn:

Nou, avons rnr que la fonction dbnde représentant l'état doublement excité autoionisant
pouvait se développer conrme une combinaison linéaire d'une fonction d'onde discrèûe et
d'une fonction d'onde du continuum. Iæ calcul de la section efficace représentant le ransfert
excitation - ionisation va faire apparalte des éléments de matice de la forme y --(alWlZrl.

la) est un état lié d'énergie E, et lZ") * état du continuum d'énergie t;, W est un terme

d'interaction. Ce type d'élément se refrouve souvent dans la littérature comme lors de l'étude
de phénomène comme la photoionisation (thèse Lefevre 1983),la capture (Bachau et al 1988)
ou I'interaction laser - atome dans le cas de transitions multiphotoniques (thèse Cormier
1994). i
De manière générale, la fonction d'état lié étant de carré sommable, les valeun non
négligeables de l'élément de mafiice f se touvent dans un domaine d'espace D fini. L'ordre
de grandeur de celui-ci est souvent de quelques unités atomiques. Ainsi, pour l'évaluation de
I, la connaissance de la fonction du continu uniquement dans D suffït même si la particularité
de cette fonction est d'osciller indéfiniment lorsque r tend vers I'infini.
L'idée principale est de développer ces fonctions du continu sur une base de 12, procédure
dite de discrétisation du continuutn. Ainsi, nous pouvorn obænir une approximation de
(flf r) vahble dans le domaine D. Cette approximation notée (7l|,l correspond à I'emploi

d'une fonction de carré sommabte W,) d'énergie Ei proche de E obtpwre en diagonalisant

lhamiltonien du système dans wr sous espace de I'espace de Hilbert de base constitué de
fonctions de carré sommabb ff,). lvlais, s'il existe un lien ente la fonction réelle et sa

représentation discrète, il ne pouna être que local. En effet une fonction de carré sommable
ne peut pas décrire le comportement agrmpotique des fonctions du continu.
Nous pouvorui apercevoir qrclques difficultés irùérentes à ce tpe de taitement. En effet,
nous savons que les fonctions discrètes sont nonnalisées à I'aide du sprbole de Kroneckcr
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(7,W*\=6a. Ceci contaste avec les fonctions du continuum qui, dans le sens des

distributions, ont une normalisation sur la disribution de Dirac à savoir

(z Àr r) 
- 6( E - E'l . It doit néanmoins exister un lien de proportionnalité enne (i ll, ) et

(îWE), bien str valable uniquement dans une région finie de I'espace. [a non-connaissance

de ce facteur ne permet pas une évaluation correcte de I,
Comment alors forcer les fonctions de la discrétisation à avoir une normalisation cohérente ?
Ce facteur peut ete évaluer en utilisant la forme asymptotique des fonctions dbnde du
continu lorsque des bases sulfisarnment larges sont employées. Mais dans le cas général, le
problème de la normalisation inconnue existe et est loin d'ête tivial. Des techniques
contourne celui-ci (Stielties imaging techniques) mais avec un lourd ribu calculatoire. Une
solution simple peut être également apportée avec un choix particulier de base de
discrétisation.
Une autre diffrculté est liée au choix des dimensions de la base pour une bonne représentation
des fonctions du continu dans le domaine considéré. Des eneurs peuvent apparalte dans
l'évaluation de certains termes qui requièrent une bonne connaissance de la phase
asympotique de la fonction du continuum.
Dans ce chapiûe, nous présenûerons de manière générale cette notion de discrétisation en
utilisant une base d'orbitale de Slater (STO) mais cela peut s'étendre au cas de bases de
gaussiennes (G'l'O) souvent utilisé en chimie.

VU.Z niscretisatl

VII.2.I Remarques sénérale

Pour commencer, noui allons considérer une discrétisation énergétique formelle en
enfermant le système considéré dans une boîte (2 d'espace. En procédant de la sorte, le
spectre énergétique continu s'apparente à un spectre discret dont la densité croit lorsque la
aille de la boite tend vers I'infini. Airui, dans le cas où t)-+91',le specte discret convergerait
vers le sp€ctre continu.
De plus, ayant représenté la partie discrète de nofie état autoionisant dans une base de
configurations biélectroniques représentées par des produits d'orbitales de Slater (Sl'0), il
nous a panr plus cohérent et judicierx de continuer dans cette même voie. Norn
représenterons alors la discrétisation avec des.Si"O mais nous partirons d'un cadre théorique le
plus général possible (Macias et al 1988).

VIL2.3 Discrétisation

Nous pouvoru écrire avec le forrralisme de Feshbach (Ç Clapite VI éqwtion V1.2.2) que

(Ho- E)Flzr)=o VII.2.3.I

I/, est I'hamilùonien projeté (Cf,, clapitre VI eq. V1.2.6) dans le sous espace engendré par I',

qui ne contient pas la divergence lorsque E est égale à l'énergie de l'1état discret. FlZt)

représente la composante continue de l'éat autoionisant (un ion dans un état discret + I
électron dans le continuum) (Cf,, clupine YI). Cette fonction n'a besoin d'ête oonnue que
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dans le domaine D d'une aille de I'ordre des dimensions atomiques ou moléculaires. Iæs
techniques variationnelles souvent utilisé.es en chimie quantique permettent d'engendrer les
bases de discrétisation SlO ou GTO.
Mettre le systèmc dans une boîte revient à remplacer le specte continu par un peipe
énergétique discret peu espacé {El (résolution spectrale de Hù. En posant e un paramète
énergétique tès petit représentant I'espacemcnt des énergies de ce peigre,

lE, - E,*,1> e vil.2.3.2

il est clair que si e+O alors A+il.
Nous supposerons dans un désir de clarté que le specfie ainsi défini n'a pas de

dégénérescences. Appeto* lZu) la fonction dbnde du continu associée à l'énergie discrète

/ri. Nous sommes amenés à définir une analogie entre I'opérateur de projection sur I'espace O
et I'opérateu de projection sur .d lconespondant à une boîte infinie) :
F,, = fl , r[r rl an + Ê'o --llt r,l{t r,læ,
ffi, = Eur- E,--sT>0

La résolution specfiale de H11est donnée par la somme :

Ho =Zlrr,)n,Q",l

L'intérêt de considéré un peigne discret tès dense se présente ainsi : Si nous prenom une
fonction continue de l'énergie de la forrre f ( E ) = (f lf rl ,l'expression correspondanæ est la

fonction F(8,)=(flZr,) pourA proche de E. Cette dernière fonction ne prend que des

valeus discrètes et représente une sorte'dhistogramme. Cependant, l'écart énergétique est
suffrsamment petit, pour que cet histogramme apparaisse comme une fonction continue. [.a
fonction continue (flZr) est donc la fonction interpolafiice de cet histogramme.

@ Condition de normalisation

Les fonctions du continu sont normalisées de la manière :

17"lzr)= a(n - E')
Purl l r,), cette normalisation est :

(z 
",lz r,) 

= 6' "' ( 8,, E, )
La fonction 6(") ainsi définie est une représentation de la fonction
Annexe E) avec comme relation:
6(x- Y)=lim6(")(x,Y)

Néanmoins il est nécessaire d'avoir la condition de nonnalisation unitaire de cette fonction.
Cela s'écrit :

!an'6,",18,8')=!
Si nous imposons la condition:
6@18,8'1=g si ln-e1>e
nous avorui alors d'aprèsW1.2.3.6 etW1.2.3.8:

(z r,lz r,l = 6'"' ( 8,,8, ) = I ( e-' )

vLr.2.3.3

vL1.2.3.4

w1.2.3.5

v|1.2.3.6

delta de Dirac 6 (CI

v|1.2.3.7

vLr.2.3.8

wr.2.3.9

vt(.2.3.10

p!J
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Il est clair que :
6@ 18,8' 1æ6(E - E') wt.2.3.1I
Nous corutatons déjÀ que le problème de la normalisation inconnu est relié de manière
inrinsèque à la détermination de 6(")(E,Et /. Considérons maintenant une base de

configurations S1O que nous notons tl6')h. L'indice nous indique la dimension de la base.

N est suffrsamment grand pour permetFe une bonne représentation dans le domaine /)

considéré. La diagonalisation de lhamilonien Ho donne N vecteurs propres lZi"l associés

aux valeurs propres énergétiques E,. Nous avoui :

n,lZl-,1= E,lZ!*')

lzi"l=ùulE'll
[au] représente les coefficients du développement.

En faisant tendre la dimension de la base jusqu'à I'infini (base complète), nous avons :

(rlz,' Y' | --*16' "' { 8,, E, i4 (4, ",}
E,æ)8,
La seule différence ente la fonction fur,| o sa correspondante discrète lZi-'), dans la

limite N-+æ, réside dans le faoæur de normalisation/:
-  - I

7 =p;G)(8,,8,)17 vII-2.3-14

En élargissant la taille de la base, nous faisons coincider le specte {8,} O" la diagonalisation

et le spectre formel {n,l ae no.

Iæ facteru de normalisation/est tel que po* IE, 
-ErlrO, nous avons :

(z l'' W / -' I r -- =pi' "' { 8,, n, 11416' "' 1 8,, n, )l-i (r,,lr r,}
-  -  t .  -  I

=1i,",{8,,8,1|-zlgr,t (E,Er )l-16@ (Et,Et )
=6a

Dans le domaine 1) , nots pouvons établir, pour E proche de li,,la relation :

(rlr ") 
- (îlz s,7 * 7 lrlz,' -')

V|l.2.3.12

V11.2.3.13

Y11.2.3.15

V11.2.3.16

VII.2.4 Choix de la brse et déterminetion du fecteur de normelisation

Définissons une base généralisée de SlO dépendant d'un paramète non linéaire ry, de la
manière suivante :

vII.2.4.l(î16,\"' = 7*-I r<'1"Yirc,d
Iæs nombres (1,,M) représenûeront dans note étude du transfert ionisation les paramèfres
angulaires du moment ûoAl de l'état résonnant (discre|. Par exemple si nous considérons
l'état'l's de I'hélium alors (L,lvl):(1,0).
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Le projecteur P défini en (V1L2.3.3/, dans le cas d'une base de dimension infinie, devient :

r" ={Zlz^r.t\7,rN)ù"*

Avec la relation (V1L2.3.J4), nous obtenons :

,o =1b, ", ( 8,, E, )l' lz r.\z ".1
Notrs constatons bien que 6{')1E,,Eo/ se comporte comme une densité d'état.

Nous posonsi alors :

pG,)=6G)(E,,Eo)=#:

[.a fonction interpolafiice continue de la densité V11.2.4.4 s'écrit :
p( E ) = ô rF = ô nrt = 6(") ( E,E )
Cette fonction doit êfie monotone dans le voisinage de 8,.

Dans la pratique, même si la base de calcul n'est pas complète, elle doit être assez grande
(c'est à dire que ses éléments couwent sulfisanrment le domaine /)) pour permetûe les
approximations suivantes :
pr(E) = p( E,)
et

Flr".)=,lmçfty')
Un choix simple de la série des coefficients de la base (C1V1.2.4.2), permet
une densité d'états très simple.
Iæs coeffrcients {ai} sont choisis de telle sorte que :
d, = dogt*t'

vil.2.4.9

VII.2.4.IO

VII.2,4.I I

vl1.2.4.2

vtl2.4.3

v||.2.4.4

vLt.2.4.5

v11.2.4.6

v(1.2.4.7

de déærminer

v|12.4.8
p est wr paramète caraptÉrisant la densité de la base choisie. Avec cette progression
géométrique du paramètie a,il est monté que les valeurs propres de la diagonalisation de Ho
suivent une progression exponentielle à savoir:
En=Eo+Ker"
La fonction continue interpolafrice s'écrit:
E(x)=Eo*Ker
aussi, il est clair que :

P,r( E)=ô,8(x)- 
I I

T  E-Eo
comme 7 est un facteur souvent inférieur à 2 dans beaucoup d'application, en prenant sa
valeur supérieue, nous avofft:

vrl2.4.l2

Ia variation du paramèûe non linéaire ? va nous permetre, par une méthode d'interpolation
inverse, de caler l'énergie d'une fonction continue discrétisée d'indice s sur l'énergie de l'état
discret adjacent.

)
Py(E, l*#

Er+I - Ln-I



Discrétisation par des 5TO

VII.3 Con"turton

Nous venons d'essayer de présenter cette notion essentielle dans notre fravail qu'est la
discrétisation. Plusieurs techniques firent présentées ayant chacune avantages et
inconvénients. Nous concernanl nous avons plus présenté la discrétisation par une base de
STO. Ce choix simple d'un jeu de base de STO nous a permis d'évaluer le facteru de
normalisation inconnu. Des difficultés néanmoins peuvent d'ores et déjà êfre soulignées
concernant cette technique. En effet, la dimension du domaine D peut être telle qu'tute bonne
représentation induirait des bases tès grandes. Cela arrive souvent lorsque ce domaine couwe
une partie de la région de comportement asympotique de la fonction du continu (Martin and
Salin 1988). L'augmentation de la dimension de la base donne d'ailleus une convergence
lente de la représentation. Il nous faut donc ête prudent car cerûains éléments de matice
risquent d'être mal évalués.

Eg
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Le transfeft ionisation

Vttt.t tntroductiOru

T
f.ûotsque nous avoilr padé au clwpitre // des différents modes du processus de transfert
excitation, à savoir NTE, RTE, W\ nous avons délibérément occulté derx mécanismes que
nous analyserons dans ce chapine. Il sbgit du processus élastique d'ionisation direct, nommé
parfois tlli (Rinary Encounter) et de celui de tansfert et ionisation simultanée. Ces deux
mécanismes sont regroupés dans la suite sous le terrre I'l (l'runsferl lonisution).L'é;itdese
porte alors sur les interférences TE-TI.
Préalablement, une présentation des ces derx modes de TI sera faite. Ensuite, nous nous
attaquerons au fond du problème qui est le calcul de la section efÏicace (lDllr-lR en
considérant la fonction d'onde incluant le couplage avec le continuum. Iæs techniques de
discrétisation seront largement utilisées. Nous expliciærons la représentation théorique du
"continuum d'ionisation directe résonnant expérimental".
Finalement, nous simulerons les expériences de ltoh et al (1985) et ferons une comparaison
théorie - expérience en tachant de souligner autant que possible les diflicultés inhérenks à
notre modèle, en particulier su la conveigence en fonction de la dimension des bases S7() et
le calcul délicat de certains éléments de matrice pour lesquels la connaissance du
comportement asymptotique des fonctions du continu s'avère frès importante.



Le Transfert Io nisation

VIII.2 Transfert-Jonisation définition

YIII.2.I Ionisation directe de le cible (Binan Encounter)

Pour bien comprendre, analysons la représentation de ce processus schématisé cidessous (C/

frgtre VIII.2.I). Nous établirons à quoi cela correspond dans notre modèle théorique.
BE

o Figtue VIII.2.I

L'électron de la cible est directement ionisé par le projectile. L'élecûon dans le continuum du
projectile a une énergie proche de l'énergie de résonance (correspondant à celle de l'état
doublement excité c'est en quelque sorte une capture dans le continuum li('('). La détection
expérimentale se faisant en énergie,les électons issus de ce processus sont indiscernables de
ceux issus du 't'li, c'est à dire de la désexcitation Auger post-collisionnelle de l'état
autoionisant.

VIII.2.2 Etude théorique du BE

La section différentielle d'ionisation directe peut êfie évaluée à laide d'un formalisme basé
sur l'approximation impulsionnelle. Ce taitement s'apparente à celui fait dans le cas de la
diffusion électronique. L'élechon considéré dans nofie cas est lié, et ce fait sera pris en
compte à travers sa distribution de moment (profil Compton). Nous voyons ainsi que ce
traitement s'apparente à celui sur IaRZD donné par Brandt (1983).
La collision étant très rapide, l'électon de la cible n'a pas le temps d'ête affecté par la
présence du projectile. Sa fonction dbnde autour de la cible peut ête considérée comme fixe
donc non distordue. Si nous appelonsp, et v, le moment et la vitesse de ce dernier par rapport

au noyau cible, sa vitesse f en unité atomique dans le référentiel du projectile et dans la
direction d'incidence (ue 4 est donnée par :

V = -Vp -iz

Avec f ,la viûesse du projectile.

VIII,2.2.I

pg
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L'énergie de l'électron devient en notant 1l'énergie d'ionisation (dans le cas de He elle est de
24.6 eV et pour H2 de l'5.5 eV):

, =' i *v..v- *lL-,
2 L r 2

V111.2.2.2

Dans le référentiel du projectile,la section efficace différentielle d'ionisation directe dans une
direction ds'exprime ainsi :

do =l t' =1' c( p, ) oot w1L2.2.3
ddHe laesin(012)' ) pz *Vp 2
Nous reconnaissons entre crochet le facteur de diffirsion de Rutherford multiplié par le profil
Compton C(P). La charge effective infoduite Z* tient compte d'éventuels effets d'écrantage
dus aux électrons de I'ion projectile.

VIII.2.3 Transfert et ionisation du oroiectile

Un aufie mécanisme doit êfre pris en compte en raison des effets d'échange et donc de
I'indiscernabilité des électrons. Iæ processus suivant çl rtSWe VII.3.I), correspondant à un
fiansfert vers le projectile et rme ionisation simultanée de cet ion, contribue aur( sections
effrcaces 77.

Transfert et Ionisation simultanée

El FigueVII[3.I

Nous verrons dans la suiûe que ce mode est la conséquence de I'antisymétrisation de la
fonction d'onde du continu caractérimnt tm électron dans la couche /s du projectile et laute
dans le continuum de cet ion.

EI
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VIII.3 ['acteur de T'eno et n'remétrisation de Shore

VIII.3.l Paramétrisetion de Feno

Si nous revenons à note fonction d'onde ûotale contenant le couplage enûe l'état discret et
l'état continu adjacent, nous avions écrit l'élément de matrice de transition de la manière
suivante:

r; = (y ( ilVt *li) = 
ffi 

ppt;li) + ffi V,Ft Alù VIII.3.I.I

avec:

- E-L' wll.3.l.2ê = -
2r"

où nous rappelons que 4 = 2nlvr,f' est ta largeur de raie de l'état autoionisant. E est une

énergie proche de l'énergie de résonance 8".

En appelant q le rapport:

VIII.3.I.3' vve,(crlu;lil
le carré de l'élément de matice (VIII.3.l.U peut se mette sous la forme :

l(v 1 r \u;ol,)l' = l(," lu";1il,' # wil.3.1.4

Iæ coeflicient r1 est appelé facæu de Fàno. De manière générale, il est peu dépendant de
l'énergie /:, et peut êû,e èonsidéré comme constant et réel dans un domaine suflïsant d'énergie
autour de la résonance. Néanmoins, comme pour le processut ATI (Cormier thèse 1994)

Qonisation audessus du seui[), I'interférence gnûe la photo-ionisation directe et
liautoionisation à partir d'un état doublement excité forrré à partir de I'absorption de pluieurs
photons peut faire prendre des valenrs complexes au facteur de Fano. Cela donne au profil un
minimum négatif caractérisant les profils de résonance dans les spcctes électoniques.
En fait, r.tæ prraotétisation est utilisée dans de nombreux domaines comme l'étude des
tansitions libies ent3 deux états autoionisants (Komninos et al 1997).Il faut néanmoins
préciser que notre cas s'inscyit dans un modèle de résonances séparées ce qui implique qu'un
facteut de Fano est associé à chacune d'elles. Un pont peut efie ainsi établi avec une aute
paramétrisation, très souvent utilisée : celle de Shore (1967).

VIII.3.2 Paramétrisrtion de Shore

VIIL3.2.1 Intrpduction

Inrsque nous étudions I'inæraction rayonnement matière,le paramète physique important est
I'indiôe de réfraction complexe fr .I-ipartie réelle de fr - / représenæ ce que nou appclons
commwrément réfractivité et la partie imaginaire rend compte de l'évanescence du fltx
lumineux due aru< multiples processus de diffision et d'absorption de l'onde dans le milieu
considéré.
Pour ure onde de fiÉquence @, æl indice s'écrit :

TIIIpg
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fr=n(a)+iao(ot) t/ilt.3.2.1.1
Iæ coeffrcient a dépend des caractéristiques du système (densité d'atome, longueur dbnde). o
représente la section efticace d'absorption et dépend bien entendu de la fréquence de lbnde
incidente. l.orsque cette fréquence balaye un domaine assez large de valeurs, il se produit des
phénomènes de résonances. Autement dit pour certaines valeurs précises de ro,le specûe
d'absorption présentera des profils asprétiques caractéristiques de Fano.

o(e)=#+C(e) vIrI.3.2.l.2

Cette relation s'apparente clairemcnt è la relation de dispersion de Kronig-Kramers. La
variable e traduit toujours le décalage énergétique par rapport à la résonance.

F - F
8 - Z - r"

Avec la paramétrisation de Fano (Cf, W11.3.1.4),novs avons :

VIII.3.2.I.5

VIII.3.2.I.6

vilt.3.2.1.7

VIII.3.2.I.3

o ( e ) = o * +l(v ( E tlu ;,1,\' = o * *lk, lu alùf , iitjt 
-- o * * o "@ %:;+ w r r. 3. 2. r . 4

o"(t) représente le continuun d'ionisation direct de I'onde partielle t considérée (nous le
trouvons dans la littérature sous Ie terine continuum d'ionisation direct résonnant or","')
Balashov et al (1973)). o- est pour sa par! le continuum d'ionisation direct non résonant. Iæ
backgfound ex$rimental est représenté par la somme : C.(e) :o"") + 4". qui varie lentement
avec l'énergie. La relation4ll.i.I 4 peut se développer ainsi :

o (e)=2qo"s+o" (q2  
- l )  

+o- ( )  +o- t - /  
e 2 + l  

- c  ' - r t

En posant:

la 
= 28o"

ft=o,1q2 
-t1

lcrtl=o"(') +o*
nous obtenons la paramétisation de Shore:.

o(e)=#+c(e)
Nous constatons alors qu'il y a une stricte équivalence entre les deux études. Maintenant nous
allons voir comment nous pouvotui utiliser toutes c€s remarques dans l'étude du fansfert
ionisation. Suivant les valeurs des paramètes définis que nous ne préciserons pas ici, nous
pouvons avoir différents [pes de profils de résonance cornme nous le constatons dans la
figure suivante : oG)

o Figuro Vll[3.al.l
(E) |

Ég
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sur la description unifiée des profiles de résonance. II est clair que cette formulation n'est
valable que dans l'lrypothèse où l'interaction entre les électrons ne couple que I'onde
partielle L du continuwn adjacent. Aitui, il est à noter que les relatioru entre les
paramètres de Shore et de Fano n'est que purement formelle. En ffit, Ies pararnètres de
Shore incluent de manière cohérente une combinaison compliquée .d'amplitudes
interférentes associëes aux résononces avec un I. dffirents (Martin et al 1995). il
convient donc d'être prudent dans notre arulogie.

VIII.3.2.2 Utilisation du oeramétrese de ̂ Sàore

Nous allons montrer la signification des différents paramètres à fiavers I'exemple de l'étude
de I'interférence entre le IITE etle BE.

Nous nous plaçons ici dans le cadre d'une distibution angulaire quelconque et nous
laisserons pour plus tard la discussion relative arx problèmes de la non-isofropie d'éjection
des électons Auger ainsi que les effets I'CI (Post-Collisionnel Interaction). L'éltude unifiée
des processus interférants RZË et BE s'inscrit dans le cadre théorique de I'approximation
impulsionnelle Brandt (1983). Blulla (1990) obtient ainsi une formulation de la section
différentielle dans le référentiel du projectile en angles (0,9) et pour une énergie (l) de
collision:

lc 1 n,e 1 + c r ( E,o )V o * A( E,o )e vllI.3.2.2.I
e2  + l

ôL,ro = ôLtor" +Lr,
Nous retrouvons la formulation de Slnre. Ce qui constitue le fond continu n'est aute que la
section efftcace de BE. Iæs aufres paramètes CR et (7 représentent les contributions
respectives proportionnelles au profil Compton du processus résonnant (l(l) et d'rur mélange
ente processus résonnant et BE. La forme asymétrique des profils de Fano est principalement
due à la présence de la fonction d'inûerférence A. Uintégratton de la section sur un domaine
d'énergie autour de l'énergie de résonance fait disparaîte la contribution asymétrique. Nous
ne donnerons pas I'expression de ces différents termes explicités pr Bhalla (1990). h
manière générale, cet auteur tient compte des effets d'écrantage de la cible à tavers
I'infoduction d'une charge effective Z'. Il souligne également I'importance de la phase ente
les différents processus.
Il a aussi étudié la dépendance de la forme des profils en fonction de I'angle de détection.
Expérimentalement les travatx de Benhenni et al (1990) ont souligné cette caractéristique
pour la collision gfn + He.
En fait les fonctions Cl etA peuvurt ête aussi bien positives que négatives. Cette constatation
montre que I'interférence RTE et BE peut ête aussi bien constructive que destructive. Ainsi,
les sections totales théoriques qui ne tiennent pas compte de ces effets d'interférences
peuvent suivant l'état considéré, sur ou sousæstimer les sections exffrimentales.

EE
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Iæs études faiæs sur la double excitation et les conclusions relatives à ce mécanisme vont
constituer un apport non négligeable pour le processus qui nous intéresse. Par exemple,
I'excitation des deux électons d'un atome dhélium par impact de proton, va produire un éat
autoionisant qui se désexcitera par émission Auger, Ce type de processus a été longuement
étudié dans le passé mais reste néanmoins délicat à mettre en æuwe tant expérimentalement
que théoriquement et beaucoup de choses restent inexpliquées. La complexité de son étude
réside principalement dans le couplage enfie état autoionisant et continuum adjacent.
Moretto:Capelle et al (1996) montent qu'il faut aussi tenir compte de l'effet I'(I (l'ttst
(-,ollisional Interaction) enfie le proton et l'électon éjecté pour pouvoir expliquer les
distonions des spectes électroniques. Ils ont aussi mis en évidence la nécessité d'avoir rme
description cohérente des différentes résonances dans le sens où dcux raies proches I'wrc de
I'aute peuvent interférer.
Ainsi, nous constators qu'une étude théorique rigoureuse est loin d'ête une tâchc évidenæ.
Une tentative intéressante, reproduisant assez bien les spectres expérimentaux, a été apportée
pr Godunov et at (i997) pour tenir compte à I'aide d'une paraméfiisation de Shore du
ôouplage, de I'effet I'CI avec une inæraction coulombienne à fois corps dans l'état final
({:tt;51. Une paraméûisation plus généralg en incluant I'interférence entre résonances proches
a été également développée.

VIII.4 Calcul de [amnlitude de transition T['-TI

L'approche de Fano (/96://, nous permet'd'écrire l'état final VpWta une résonance isolée

comme une superposition d'un état discret 0, (Cf Publication I) dênergpe /r,, de largeur f, et

d'un continuum élecûonique.
Dans le système de coordonnées de la figure III.l.l, nous pouvons écrire que:

v p ( 8,3 t,î 2 1 = a1 n 1l o, ( E s,s r,î 2 ) + p ! aE' o 
"( 

E',3 r,î 2 ) L, f E l)
L  

- J  s r  ' ' '  "  E r -E '  
' J

+B(E)O"(Es,îr , i2)
p repréænte la partie principale et Qc@) les fonctions d'onde du continuum adjacent

d'énergie /r. proche de l'énergie de résonance (c'est donc tm traitement local de résotunces

VIII.4.I

séparées).
Nous rappelons que:

|  |  r l  . \
v(E) = (@r(E ",3,,r, )l : lo"(n,s,,s r))

\  l r tz l  I
1  8 -

a(e)= P(E)=+
xv(E,),ler" *l ler'+l

VIII.4.2

E-E
. ê =2 = VIII.4.3'sr

J

Iæ couplage se fait ente un état doublement excité de lhélium et le continuum défini Fr un
électon gelé dans la couche /s de He* ave,c un électon d'énergie e dans le continuum.
En procédant de la même manière que Macias et al (1988), nous pouvorut écrire la fonction
Q{' ( Iù dans I'approximation "static exchange" :

o "(E 5,,3 r)= A I p,"(î )piu G )] VIII.4.4
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A estun opérateur d'antisynètrisation dans le cas d'un état tiplet f n a de symmètrisation
dans le cas singulet (S,ID,'P1.&,M représentent les moments totaux (cinétique et
nagnétique) du système (He* + e) (donc de l'élecnon daru le continu, celui de Ia couche I.s
ayant pour moments (L:0,M:0)), Ces moments correspondent à cen:< del'éla;t q.
Ia fonction peut ête exprimée en découplant la partie angUlaire comme suit :

Qî,u G, ) = rlu ( s, )YY ( s, ) VIII.4.5
f, = {fr,"i}
.î, représente I'orientation angulaire du vectetr 3, et 1!r(s,) la partie radiale (spatiale) de

la fonction du continuum
Nous allons maintenant appliquer les techniques de discrétisation développées précédemment

d'après les travaux de Macias et al (/,988) pour la partie radiale de gly6). Notrs avoilt

utilisé une base L2 d'orbitales de Slater $rQ tS/lr-o"" de dimensi on (N. i I ).

Le développement se traduit par la relation :

À/

1!na(s,) a-,-f;-i* ,7t(s,)= N,it1s1(s,) ; j =(L,M)
rrralergc

avec S/ une orbitale de Slater :

S!(t,) - ,,rl - t exp(-atrtt s,) VIII.4-7

Les coeffrcients {a/} sont déterminés par une méthode variationelle. Nous rappelons que la

diagonalisation de I'hamiltonien f/ dans la base f' {Sllr-rrr. donne un specfie énergétique

discret lE^1,-0..r".(N"+/) fonctions d'ondes tZjlAeorrgres tE,) sont alors engendrées. La

simplicité de cette procédure permet d'obtenir aussi bien des énergies correspondant à des
états liés que des énergies correspondants à un électon dans le continuum. En prenant
comme origine énergétique le seuil de double ionisation de He,le sous-ensemble détats

d'énergies tE"') ,rt jw En')-2u.a. va couwir une zone du premier continuum. Les

fonctions d'ondes obtenues sont arbitrairement normalisées à I'unité. Néanmoins, il faut être
prudent. Now avons signalé que la différence de normalisation pouvait engendrer des
diflicultés et nous prendrons une normalisation sur l'énprge pour la fonction d'onde

discrétisée du continuum d'énergie 4. Pour cela, la suite talr/'fo rtt choisie comme une

progression géométrique :
ol , " I  =a lokt lpun ' ,  i=0, . . ,N"  ;  j=(L,M)

Iæs paramètes aa et pdépendent du système. En fait WII.4,8 représenæ une suite généralisée
dans le sens où les coefticients a; dépendent de tk]. Pour comprendre cc choix, il faut savoir
que, d'après les tavatx de Martin and fulin (1989),les fonctions discrétisée couwent d'autant
mietx le domaine d'espace D et s'approchent d'autant mieur de I'exacte solution que :

1. Nous augmentons le nombre de coeffrcients c'est à dire si Nc croît (Cf,, cowergence)
2. A un coeffrcient a; donné correspond une puissance k; de s; donnée (Martin and &tlin

1989). Plus ces puissances seront élevées plus la représentation sera bonne.
La condition (l) uniquement, nous oblige à prendre des bases énormes car la convergence est
frès lenæ.

vIII.4.6

VIII.4.8

a
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C'est donc dans la tame de (2) que nous allons travailler et o'est en ce sens que nous prenons

une série ("even - tempered') alærnée :

Ê =1.6
,__+n

d,=29 2  '  e t  h=L+ l  Pour  i  Pa i r
-t+I

A, = \T*a et

I-e, paramètre non
I  r t ' t l

lai't'l oarticulière
t - ' r  , q '

arbitrairement).

h=L+2 pour i  impair

linéaire rt vr nous permetfie de déterminer

telle qu'une fonction du continu fir,ait l'énergie /'^

VIII.4.9

une séquence

(indice s choisi

aux choix

-fr"(nr 
+ 8,,î t,î 2)= A I g,"G t )Zrr,G, )]

I^a partie principale s'écrit donc :
? I - I :g 
lar" 

o 
" 
(n',s,,s,)U!Uv ( E' ) = | fr 

" 1 n r,s,,i, ) #v 
( E r )

avec:
Iv(il= (", t,,u,,r,) I * lA(",, u,,u,ù'

La normalisation de cette fonction sera faite sur l'échellc des énergies (grâce

particulier de la série des coeficients a ) avec le facteu:

y"=(zflt,-,- E,,,V VIII.4.IO

d2, et leurs conespondantes discrétiséesAinsi, le passage enfie fonctions d'ondes réelles

ârsetraduit, pour t proche de E1,.,par I'analogie :

o"(E,ît,32)=A[9,"G,)p,jnG,)J+Ô"(Er,î,,î,)=A[p,"(î')7'",(î ')]WII.4.Ila

Nous noterons les fonctions du continu d'énergies E*Æ,,normalisées à I'unité :
VIII.4.I Ib

VIII.4.I2

VIII.4.I3

Nous obtenons ainsi une représentation discrétisée et locale de la fonction d'onde finale. Pour

^1r proche de E*nous avorut :

l -  - s t -  t  - ]
v p( E,î1,î2 ) = a( E )l@r(4,r,,3r)* L,frr( Epîrî2)T:Ev( E') 

| ,rrr.o. ro
L 7 E"-Lt  -J

+ B@) fr"(8,,î,3r)

EI

Pour illusfier cette approximation, nous allons tracer la fonction r7,(r) conespondant è la

fonction radiale discrétisée de la fonction du continuum d'énergie e,: li, dans le cas de deux

bases de dimensions respectives /V-/2 et N:20. Nous considérerons les fonctions radiales

rclatives à 2 états In 
1C7lgtreYlll.4.l) a3f (Cf, figwe VIII.4.2).
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Nor15 constatoffi que dans ce domaine d'espace, les deu représentations discrétisées relatives
aqx detx dimensions de base sont tout à fait comparables. Iæs résultats monûent qu'au delà
de 7 u.a.la description psr cette technique de discrétisation diverge de la description exacte.
En effet, une représentation dans un domaine snffisasrment upetit" de I'espace est suffrsante à
condition que ltlément de matrice que nous désirons évaluer prenne ses valeurs principales
dans ce dômaine. Dans le cas contaire les méthodes classiques de discrétisation sont

l 0
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inadéqgates. Ainsi, nous pouvons nous attendre à des difficultés si cette évaluation requièrt
une bônne connaissance des phases asymptotiques réelles. Dans ce dernier cas, une solution
est proposée pr Martin and Salin (1989) en minimisant l'écart dans un domaine fini enne la
fonction discrétisée et la forme asrTrrpotique'de la fonction réelle du continuum.

tr Evaluation de l'amplitude de transition

Uamplitude de transition CDW-48 dans I'approximation iconale s'écrit de la manière
suivante:
3;p( E ) = WîNî I dùfr,tr, exp[ (8".7o + E o.îo )]Wie , F,( iv, ,l; ivx2 + ii.i 2 )

( t  I  z,  z, \
1l  

=- '  ++--VpG,)er( î r ) ,F,( iv , l ; ivsr+i i .sz)  vI I I .4. l5
L\/rz 12 R xt ) 

'

- g, G, )i,,g, ( i, ).1,,, F,( i v r,l ; ivs, + rf.3, ,))

où S;p(E) est I'amplitude iconale f"p(E) de laquelle l'inlluence du potentiel

internucléaire, représentée par le facæur ( Ptp)'** , a été retirée (Gayet 1972). Nous

discuterons à la fin de ce chapitre de la dépendance des sections efftcaces ll'til'l par rap,port à

l'angle d'éjection de l'électon Auger. Néanmoins, nous nous intéressolls pour I'instant à la

sedé contributionM:0 (nous admettrorc pour l'iratant sans justification, que cela représente

les électrons émis vers l'annt donc à q:ry. Nous n'avons pas de dépendance ea (pe

(symétrie cylindrique de la collision).
Nors décomposons en deux parties l'élément 3oB enséparant les parties discrète et continue

de l'état autoionisant. Ainsi, nous écrirons pour Z proche de 4 :
r

v p ( E,î pî 2 ) = o ( E )l@ r(8 ",î,,i rl.lA f 8,,î,,î ) E: E,
L 'r,r

,]V( E'
VIII.4.T6

+ p(E) or(E,,î,,sr)
Avec r;o(.) *" fonctionnelle définie par:

tirO= N;N; Idùfrtfr, exp[(î".i" +Ep.1p)J o' ,F,(iv,l;ivx, * t!''r)

I? - J- * 1 - z,*\, 
1 s, )p, ( 1, ), F,( i v,r ; ivs, + ii.î 2 )

|.\t" ,t2 R xr )_

-  9r( î t )Y ogr( i r ) . i  ,  ,F,( ivr , l ; ivs,  + i i ' î2) l

Le terme en accolade indicé / est celui que nous avions évalué au clapitre /Z lorsque nous
avions considéré que la partie résonnanæ de l'état autoionisant. Ce qu'il nous reste à évaluer
est la contibution de la partie principale et du continuum adjacent normalisé sur l'échelle des
énergies. Ces deu ronfibutio* donnent lieu à un même formalisme de calcul. Avec S le pin

total, nous appellerons de manière générale :
gr(Er,î,,îr)= A [9,,(î,)7t",(sr)] VIII'4'18

Pour plus de simplicité, nous décomposerons l'équation (VIII.4.|7) en deux parties, l'une
incluant les termes de poæntiel (niveau d'approximation équivalent à celui de Born I avec
conditions asymptotiques correctes) et I'autre incluant des termes typiquement CDW

(opérateurs V).

VIII.4.I7
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Posons:
tg(9( Eh,îr,î, ))= N;N; Idfufrrdfrexp[(Ê".7" +Êp.rp )J)

l .  9(Ek,3r,î2)' ,F,(ivr,I; ivxr+îi. lr)

( t - t. 4 - L\r, ( î, ) p, ( i, ), F,( i v pr ; ivs, + ii.î, )
(r, s2 R xt )"

t [/ (q t r,s,,î, )) = - N ; N ; ! dRfr rfr , exp [ ( E 
"'r. 

+ E p'î p ) J
g( Ek.îr,52)' ,F,(ivr,l; ivx, + iï.Îr) WII-4.20

gr(î, )i,,grfl, ).i,,, F,( iv r,l ; ivs, + iî.î, )l

o Traitement dvpremier terme (CI annexe Gl

D'abor{ nous pouvons, comme dans le clwpitre IV changer d'éléments d'intégration à savoir:

exp[(Ê".7" +Eo.ro)] * exp[i4.R.-ii.32J vlll.4.2l

- (, Âe\^
q  = -q  - l :+ -  l v

\ ^ /  v )

$LIa définition de Q peut être trowée d4ns l'annexe q

Nous utiliserons la transformée :

'= '=1dK- " - tE ' î  w l l -4 .22
V 2n ' r  kn
Nous choisirons le jeu de 4 séries de 3 paranrètes (a,Êi,/)i=t..r pour écrire les différents
potentiels dans labase {ir,fr,Fr} t

Tableau VIIL4.3

Avec les notations de l'annexe C, en utilisant la formule V111.4.22, nous pouvons écrire pour

une combinaison (ai,frù :

t# @( t,,u,,î, ))l,rr, = n, I#, ç, z,vr\

f,*il, C i,,2 z p,0) sIt, + a,o!'l,r r)+ (- lf r(- û, z r,v,) }r,i, Iç fr , z, + a!'l,o)lrar.e. z s
t4

VIII.4,I9

)

di B, n
7,, 0 - l I

s2 0 0 I

F I 0 - l

x, I I I

i  =(L,M)
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t,=NÏNî92,2'Y Y,'-t 
2nt

N1 représente la norrnalisation des fonctions discrétisées (égale à I'writé sauf poru Ie
continuum d'énergie E,). Ce premierterme ne pose aucun problème dans son évaluation dans
le sens où les potentiels intervenant décroissent plus vite qu'un potentiel purement
coulombien. Ainsi, la connaissance de la fonction d'onde du continuum dans un domaine
d'espace fini est sufftsante.

tr Traitement dusecondtenne (Cf, annexe G)

Pour cela" nous poserorui la nouvelle fonction J Pf' Annexe G) :
. oli.i-p

J ( fr , p,v ) = I di 
?, 

F,( i v,l ; iw + iî.7 ) = -ô pl ( fr , lt,v )

Nous rappclons la définissions de lbpérateur iç, les oSrateurs S; eant définis dans

I'annexe C:
t* --i,sL w11.4.25

Nous obtenons une combinaison d'intégrales de type Nordsieck (195! :

VIII.4.24

VIII.4.27

VIII,4.28

VIII.4.29

f r'l
"'=[j",l
Posons ":

{t'a(Er)l",on,

t tt 
Doo, t" -i o lce irdiocr c et d n4iétGolcût rttpdi\æ.ot catlt t 4 dkcrct.

t !a

{,y; 1s1 n,,s,S, ))lo, 0,,,= 
#' fta t (d, z r,r r) + vi ot (q, z,u,))

ât, IM 
t ( a - i,a,,v,) + e r f +Bht, @,a, + 2,,0\ 4i t ç a - t, 2,,u,)\ wII-4. 26

i=(L,M);telO,N"l
Comme le vectew vitesse n'a de composante v que sur I'ane Z (axe du faisceau d'ions
incidents), I'opérateur gradient s'écrit :

rNous noterons pour la partie discrète, en reprenant les notations définies enIV.3.4 :

tfi) ( E " ) = *-*(#8o,, ^.F(LMp ^m,t,,m'

" I fqlt' *'-';:::'*' F"r F* ̂'*
n- l :+.  l r l - l r+I

. ry1". ^,F(LM lt,m, t ̂m'),*., -l:icÏ F #,n
a+trl-ltl

efet, c'est un terme Wement CDll qui représente en quelque sorte une capture dans Ie
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continuum II inclue des iûégrales instables nurnériquement mettant enieu un continuum
discrétisé et me fonction réelle du continuum" L'évahntion requiert wte bonne
conraissarrce de la partie asymptotique de ces fonctiorls, ce que notre discrétisation ne
reproduit pas. Néanmoins, l'expérierce aquise dans l'étude d'autres Processîts
physiques où interyiennent ces termes montre qu'ils doivent être négligeables. C'est pour
cette raison que nout les anrts négligés darc nos calcals.

L'amplitude de tansition totale S'"e( E ) (E proche de /:,,) pour le !'li - 7'l s'écrit :

3;p(E)=a(E)sd +P(E)s"

avec
so = tLX)(@s(sr)

VIII.4.30

V( E,)
VITI.4.3I

w|1.4.32

.llt:1 E,lo,or, - fr;{ n, )|",p,r, - zrfr;r n, )|",p,r, - z pft;{ 4 )|",,,Çft;

Ainsi, dans I'approximation iconale (Gayet 1972, thèse 1973) la distribution en énergie des
élecfions éjectés pour un couple de moments (1,,M), pour une vitesse v de collisioq est
donnée par l'expression déjà obtenue dans le cas du 72.

go =fft;{ n^lo,o,r, -fr""r{ h)|",p,r, - zrfr;r n^ù*nil, zrfr;r{ t^)l"ro,L.-u

o*(Dl*=pnw'
que nous pouvons réécrire avæ(VIII.4.3/) comme :

en posant :

t. oo(E)l* =1anl9'

2.o"(E)l* =pUlH =o""' VIII.4.34

3,o,( E)l*

Le terme (2/ conespond au continuum d'ionisation directe de I'onde L (dit dans la suile
continwtm d'ionisation directe résowunt). En effet si nous nous touvolls (( loin de la
résonance Z >, nous pouvoilt écrire (Ç onexe F):

p-tlff ro"o( E )l* = o""'

o,e( E )l* = {a( E )f o o + {f( n )Y o" + 2a( E ) f( E )o, VIII.4.33

VIII.4.35

tr Disfibutions angulaires

Nors voulons comparer nos résultats théoriques potx M:0 avec les données expérimentales
en angle de détectionùzÉro degrés de ltoh et ol (1985). C'est cette notion que nous tacherons
de mietx expliquer maintenant
Dans le cas général la disfibution angulaire des électons dans le référentiel du projectile
présente un caractère anisofiope mis en évidence dans le cas du processuti de double

Eg
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excitation par (Moretto-Capelle et al 1996). Cela vient du fait que les états doublements
excités ne sont en général pas peuplés statistiquement, c'est également up manifestation de
I'effet PCl. Considérons la production d'un état doublement excité ltoUrl formé à partir

d'un état initial lt,,u,) qui se désexciæ vers l'état lMr,Lr:e,t,m) @ et m représentent

respectivement l'énergie et le moment de l'élecfionAuger).Iæ chemin lL,,U,)+lto,tvtol
pws lLo,Mol->lUr,4ie,l,m) représente le processus T'li (Gryet et al 199Q. Il est

équivalent au chemin direct lL,,U,)..-+lt,t r,tr;t,^) représentant le 77.

Dans note étude, l'état initial est représenté par le couple de moments (L;'
autoionisant W &aMl etl'étatfinal du projectile Wr (4:0,M10,a1 -1,5m
efticace en fonction de I'angle d'éjection'4, s'écrit (Ç VIII.aB) :

L1

o*(8,0,) = .Ë. o"e(E)lrulY{ f e,)l'
U-_Lt

Ors dans les expériences de ltoh et al (1985),la détection se fait à q.0", alorsseules les
confributiotrs M-Ma='0 ne sont pas nulles. Nous obtenons alors :

oop(0" = 0o ) = o"o( E )lrrolrfn {0, = 0 )lt = 
ffo"a( 

o ) W11.4.37

tr Convolution

La résolution du specûomète est majorée par la valeur 0.2 eV. Nous avons tenu compte de
cette résolution par une convolution gaussienne.
Soient pour une énergie E, S{E) le specte théorique et O,(1,) la fonction d'appareil. Iæ
specfie mesuré S-" est caractérisé par le produit de convolution :

s"(Eo)= s,*Qo=f s,1z1o.(E-Eo)dE VIII.4.38

Ia condition de normalisation de la fonction d'appareil s'écrit:

f olnpn = t VIII.4.39

Dans nos specfies nous avons utilisé une gaussienne de largeur à mi-hauteur Al,
conespondant à une valeur maximale conespondant à la résolution specûométrique. Cette

VIII.4.40

o,Mi -0),l'état

M,ù.la section

VIII.4.36

fonction s'écrit:

o"(E)=.4-(*l) ; 6=
C est la constante de normalisation G =+;. En fait, pltrs la raie est fine, se rapprochant

1lltO

ainsi d'une fonction delta de Dirac,plvs le spectre exffrimental se rapprochera de la fonction
de convolution. Celle-ci est assez piquée. En effet, O"(E)q po,,t lEl > 46 . Enfiq le pas de

I'intégration numérique sera fixé par la raie la plus fine (c'est à dire le r/';. Nous donnons ci
dessous le résultat de la convolution pour les derx cas limites duts 1C71gwe VIII.S dont la
largeur naûuelle 0.16 eV est prochcde la résolution specfiométrique) et du rl' (CI frye
VIIL4 dont la largeur est tès petite par rapport à 0.2 eV).Il est à noter que la convolution ne
concerne que les paramètes de Fano o(E) et f(E).

[g
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NB :Le obackgroundn a été FtiIé
Eo=500keV,Z;l

- sans convohrtbn
""""'avçc convohrtion 02 eV
-'-'---- avec convohtion 0.leV
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Nous constatons que dans les detx cas l'amplitude des raies est fonction de la largeur de la
fonction de convolution ltdais c'est plus particulièrement le cas pour leil', dont la raie est
grandement modifiée en fonction de la conrr'olution considérée.

o Discussions des résultats

{ Spectre électronique

Nous devons rappeler que le domaine supposé de validité CDW (établie daru le cas de Ia
simple capture par Belkic et al 1979) correspond au domaine énergétique supérieru à Il0
keV/umu. Nous devons d'ores et déjà nous attendre à une mauvaise description possible des
specfies en dessous de ce seuil.
Comme pour les premières études CDW-48 sur le Z/i pour la collision He' r Hc (Gryet et al
1995), il s'agit réellement d'un système à 5 corps. L'étzt initial de la cible est décrit par une
fonction d'onde de type Hylleraas avec une charge effective 27':1.6875 qui se veut tenir
compte < statiquement > de la conélation (qui est pourtant dynamique) avec l'élecfron non
capturé. Cet électon passif de la cible est supposé gelé dans l'état Is au c,otlts de la collision
et le système réel devient en quelque sorûe rm sysême < effectif > à '/ corps. L'élecÛon
caprué voit ainsi une charge de cibie comprise ente / et 7a'./.Jirn d'évaluer son influence,
nous envisagerons les derx cas limiæs Zr:l etZrZr" dans les potentiels d'interaction.
Nous avons tacé le specte théorique pour un domaine d'énergie de l'électon éjecté 32-12
eV prx différentes énergies de collisioq respectivement figures 2 a-f situées après la
publication tr à laquelle ils appartiennen! pou les énergies 75-100-200-300-100-500 keV.
Iæs specfies ont été obtenus en simulant I'expérience c'est à dire en retirant le continuum
d'ionisation directe résonnant (Cf, Figufe VIII.4.6) de la manière suivante :

o n*q,,, = o a( E )lrro - o,"'

Ci dessous la simulation pow l'état 15:
VIII.4.4I

Ç 0 É
t

i,'E 0,,{
o

o

h
o 0 2

I&icoovolrtimdc 0.bcV

E =3ooLcVZrrl
-- ernsb.clgpud

. avcc baclgmnd

v9 v5
E(cV)

360
42.-

329

o Figue VItr 4.6
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De manière générale, en dessous du seuil de validité, c'est à dire pour des énergies de
collision 75,100,200 keV,nots notons un accord raisonnable entre théorie et oçÉrience.
ldais, I'influence de la charge effective Zw (Cl Publication / devient primordiale. Ce n'est
guère étonnant dans le sens où plus la vitesse de collision est basse et plus il est nécessaire de
èonsidérer I'influence de l'électon dit passif. A ces énergies le problème s'écarte du
problème idéal À 4 corps c€ qui impose la nécessité de décrire correctement et de manière
dynamique I'interaction avec l'électron d'écrantage. Au conûaire, pour des plts hautes
énergies (Cf, fiSares 2d-2f de la pbltcation II) cette influence devient négligeable et les
spectres povr Z7:l et2r:1.6875 tendent à être confondus. Un accord tès prometteur est
touvé avec les données expérimentales surtout pour IS: tP et'D. Néanmoins, la pnrdence
s'impose pour le'/, qui dépend forûement de la convolution et qui présente un léger décalage
par rapport à l'expérience. Ia disslmétrie du profil est mal reproduite. Cela pour être une
conséquence d'effets qui ne sont pas correctement pris en compte.
Pour mieux comprendre, nous ferons l?analogie avec la double excitation de I'hélium
(Moretto-Capelle et al 1996, Godmov et al 1997). Il existe trois effets qui peuvent contribuer
arx spectreJélectroniques. Iæ premier, et c'est l'objet principal de nofie étude, est la prise en
compte de I'interférence entre les derx voies de production de l'élecfion Auger. @|
malgré les approximations liées aux termes diffrciles à évaluer, a été bien décrit. Le deuxième
effet est ca-usé par l'interférenee entre résonances proches. D'aufies effets peuvent être
considérés comme l'effet Stark et I'effet Doppler. Nofie étude étant valable poru des
collisions de haute énergie. Considérant l'éAt initial et final asymptotiquement, I'effet Stark
n'est pas considéré et la détection se faisant à zÉro degrés, I'effet Doppler non plus n'est pas
pris en compte.
L'autre effet et certainement le plus responsable des écarts enfie note modèle et les
expériences est du à I'interaction post-collisionnelle. Evidemmenf dans nofre cas l'élecÛon
Auger provient du projectile alors que la double excitation se fait sur la cible. Ainsi, ce que
nots appelons ( vers I'avant > est équivalent à ( veni I'arrière D pour la double excitation.
L'effe[ i,U peut se décrire comme I'interaction résultante entre l'élecfion éjecté et la cible
çomme si lacollision n'était en quclque sorte pas entièrement < terminée >. Cet effet a été
longtemps ignoré car il était largement inconnu. Aussi, les distonions des profils de raies ont
été- longtemps considérées conme ne provenant pas d'effets physiques. Néanmoins,
récemmént, Cod*ou et al (1997) pour tenir compte de cet effet ont intoduit I'interaction à
tois corps dans l'état final (CIF,D dans un formalisme de Shore.Ils montrent que même ven
I'arrière, le paramèhe de Shore qui signe l'asymétie peut avoir qr signe inverse de celui de
I'expérience si I'effet PCI est mal pris en compte. Moretto-Cappelle et al (1996) monfrent
que I'effet I,CI a une très grande influence pour des énergies de proton égale à celles des
éieûons éjectés. Mais vers I'arrière, l'effet PC1 semble moins important le projectile
écrantant en quelque sorûe la cible. Dans leurs cas, ils touvent une forte distorsion pou des
anglespeti tsetuneinf luencemoinsspectaculairepourdesanglesprochesde/l l0.qui
conespondent pour nous à une déæction vers I'avant à 0o.
Par coâfie, Van der Straten et al (/997) ont monté avec un modèle classique que même pou
des vitesses de collision gnndes, I'interaction post-collisionnelle pouvait avoir une influence
su les raies se manifestant par un élargissement et un déplacement. Toutefois cet effet doit
ête petit pour une détection à 0o. Cela peut expliquer néanmoins les légères différences ente
spectes théoriques et spectres ex$rimenAu. Dans le modèle CDW-48, nous tenons compûe
dL I'inæraction entre l'électon Auger et la cible. Donc, quelque parÇ now pouvons dire que
nous tenons compe de I'effet PCl. Néanmoins, les termes que nous avons négligés
contiennent une partie de cet effet. Ainsi, il convient de dire que cet effet n'est pas
coneçtement décrit surtout lorsque l'on connalt la sensibilité des spectes au I'CI.
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De même, deur pics proches peuvent inærférer enfie eux. C'est le cas particulièrement detD
ettP.Laconnaissance de la phase relative ente ces derx états est tès importante. A ce tiEe,
le ûaitement de Van der Straten et al (//997) est classique mais à I'intéret de metFe en relief
cette interférence. Dans noûre cas, il est difficile de tenir compte de cet effet. En eflet, nous
avorut sommé les parties de spectes situées audessus du continuum d'ionisation directe
associé à chaques raies pour obtenir le specEe théorique final. C'est ur taitement avec
I'hlpothèse de résonances séparées. Nos fonctions d'onde ne sont d'ailleurs définies que
loiàlement Tenir compte de I'interférence ente états nécessite un bon raccordement des
différents continuums soit une fonction d'onde valable dans un domaine suffrsant d'énergie.

r' Simulation des sections TE

Pour comparer nos résultats avec les courbes présentées par ltoh et al (/,985), il nou faut
intégrer chaque raie séparément auûour de chaque résonance. Iæs expérimentateurs ont en fait
réalisé un lissage gaussien ou lorentzien de leur specte.
Le continuum d'ionisation direct ayant été retiré théoriquement, nous pouvons écrire pour
M-.0 (Cf. Annexe F):

Q*|,r, =#,("0(8")-*"",(u) VIII.4.42

Les sections odet o" sont définies enVIII.4.34 et représentent respectivement la contribution
de la partie discrèæ incluant la partie principale (continuum non résonnant) et celle du
continuum local. Il ne faut pas confondre avec la section totale obtenue pr Gayet et al (1995)

où 04 ne représentait que la contibution de la composante discrète de l'état autoionisant.
Aussi, nous pouvons affrrmer que la présence de la partie principale monEe qu'il est
impossible d'isoler la partie discrète uniquement et que le continuum non résonnant contribue
de manière indiscernable. De plus, I'intégration su l'énergie (V1il.a.42/ content une

contibution du continuum d'énergie E, pr l'intermédiaire du terme Uor(Er/. En

conclgsion, le concept de section de < pur ûansfert excitation > doit ête écarté. C'est
pourquoi, une comparaison direcæ avec les données expérimentales est en réalité tès
âélicate, le couplage avec le continuum est intrinsèquement et inséparablement lié aux
différentes sections ttréoriques que nous pouvons obtenir.

Dans le cas du 't'(Cf Figre 3 Publication'Il),les sections théoriques Gayet et al (1996) qw
ne tiennent pas compte du couplage sont inférieures au données expérimentales. Nos
nouvelles sections donnent un bon accord et ceci même dans le domaine des basses énergies.
Dans cette région, nous poworur souligner ure meilleure concordance des spectres
2r=.1.6875, ce qui montre une éventuelle influence imporAnte de l'électon non capfirré
même si ici nousne pouvons pas tiré de conclusion car nous ne sommes pas dans le domaine
de validité de note modèle théorique. Contairement à celq cette influence est moins
marquée dans le domaine d'énergies su$rieures à I I0 keV/amu où I'accord est meilleur avec
Zr-i. Nous notons également une oscillation qui est le résultat de I'interférence ente les
différents mécanismes de TE etTI.
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Pour l'état 'n (Cf Figure 4 Publication I[), nos nouveau( résultats ne semblent pas
reproduire I'oscillation mis en relief par ltoh et al (1985). D'ailleus, nos calculs surestiment
nettement I'expérience en dessors de I I0 keV avec néannroins la présence dlun minimum à
70 keV/amu W\t Ztrrp:l et 50 keV pottt Zvrrl.687l Cependant, un bon accord est touvé
aux delà du seuil de validité. L'influence du couplage semble moins importanæ pour cet état
ldais ces minimums erçérimentarx pourraient ête aussi, et de manière plus significative, la
conséquence de l'interférence avec l'état proche 'P 

lvan der Staten et al 1986) (Figwe
VIII.4.D. Cette interférence a été égalernent soulignée dans le cas de la double excitation de
I'hélium par Moretto-Capelle et al (1996).

erægeaætonlqtæ (eu

sl Figttto VIII.4.?

La figure ci-dessw (VIII.4.7) représente les raies ]D et'l' fiacées pour différentes phases
relatives entre ses deux états. Nous ne donnerons pas leurs valeurs car note seul but est de
simplement monffer que les inærférences ente deu états se recouwant ne p€rmettent pas de
taiter ces résonances avec nos modèles de résonances séparés. Ainsi, il apparaît clairement
que le procédé de fit gaussien et d'intégration sur l'énergie établie pr ltoh et al (1985) ne
peut pas reproduire les sections totales de manière indépendante pour chacun de ces deux
états.
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Dans la figute VIII.4.8,nous avons fait la sonune des sections 'l'et'D. Un bon accord est
touvé même si cette manipulation est quelque peu discutable dans le sens où nous ne
reproduisons absolument pas la phase relative enffe les deux états. C'est pourquoi
I'oscillation enfie 25-100 kel//amu est diffrcilement reproduite.

Pour l'état 'S (Cf Figwe 5 Publication II), nos résultats sous-estiment les sections
expérimentales en dessots du seuil et ont une structure oscillanæ non reproduite par
I'expérience. L'état proche de /,S est le 3P. Nous pouvoqs noter que la séparation en énergie
est plus importante pour c€s deux états qu'enûe 'D et 'P, ce qui nous amène à penser que
I'interférence mutuelle peut ête négligée (ceue influence doit exister ralgré tout) . Donc,
I'oscillation semble n'êfie qu'une pue taduction du couplage ente l'état discret et le
continuum adjacent. Iæ pic ù 50 keV/amu pour Z7:l est reproduit mais est sow-estimé en
anrplitude par l'expérience. Dans la zone I 10-200 keV/amu, nos résultats améliorent
nettement cetx de Gryet et al (/,995).

Pour l'état tt' (Cf Figtre 6 Publication II), notrs pouvons faire les mêmes constations que
pour le /S. C'est à dire un bon accord dans le domaine de validité et quelques désaccords
manifestes dans l'auEe domaine.
La somme ente les sections 'S et'P (Cf frSure WII.4.9), représente assez bien la somme
expérimentale correspondante.
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Vnl.S Concrusion
Nous constatons que nos nouveaux calculs incluant le couplage ente l'état discret
autoionisant et le continuum adjacent avec un formalisme de Fano, améliorent tès nettement
les calculs antérieurs qui ne tiennent pas compte de cela. L'intégration su l'énergi€, Pou
chaques résonances prises séparément, souligne clairement qu'il est illusoire de parler de
pures sections de tansfert excitation. En effeq nous ne pouvotls pas découpler I'influence du
continuum, de la partie purement discrète. Néanmoins, une simulation de I'expérience et la
représentation de pseudo sections TE sont en excellent accord avec les données
expérimentales.
En ce qui concerne les spectes électoniques, nous avons reproduit les résultats de ltoh et al
(1985) en retirant le continuum d'ionisation direct résonnant th{orique et en sommant le
specfie de chaques résonances. Pourtan! nous devons signaler quelques difficultés :
l. L'influence de la convolution sur la hauteur des raies, surtout pour celles ayant une

largeur beaucoup plus petite qug la résolution du spectomètre, est réelle.
2. Le fait d'avoir considérer des'résonances séparées, donc un traitement local, ne nous

permet pas d'évaluer les interférences entre deux résonances proches et donc ne nous
permet pas de reproduire I'oscillation du /D (qui sembte due à lafois à l'interférence (Nec
letl' et au couplage arcc Ie contimnnt)

3. Ils semble que nous n'avons pas tenu en compte complètement de I'effet PCI, qw
toutefois dans une déæction à 0o doit avoir une influence limitée.

4. Plus théoriquement, cerùains élémenæ de matrice purement CDW, ont besoin pou êre
évalués, du comportement agmrpûotique correct de la fonction du continuum adjacent.
Nous trouvons ici, la limite de nos techniques de discrétisation par des S7U. Touûefois,
ces termes peuvent être négligés. Ce type d'élément se refiouve dans de nombreix
domaine de la physique comme les processus ECC (Iilectron ()aplure in the Continuum)

a Idh.td(lnl,
---- CDv-tB.t dllfut\a Oqct.t d (tg|)

- @V 18 ro dÉle 4-1.6875 Oq. r.t d (1 995)
-CDt/4.ttæ(!|tÉg!4-l

-CDV4B.rtditfir'4'l5t7t



lz Transfert fonimtion

et I'ionisation multi-photoniqw. Dans ce dernier cas, des techniques de discrétisation
puissantes avec des bases de B-Splines ont été utilisées.

Un fait essentiel demeue malgré les réserves faiæs cidessus et malgré le fait que la déûection
n'est évidemment pas faite rigotueusementù 0:0" (ltoh et al 1985 donne un angle de J') : il
y a un û,ès bon accord ente note modèle théorique et les données expérimentale dans le
domaine où la théorie CDW est réputée fiable. Ceci démonte sans ambigulté que
I'interférence enfie les deu voies de pnoduction des électons (ionisation directe et passage
par la composante discrète) joue, pour les collisions quasi-symétrique, un rôle essentiel. Elle
efface la notion même de < pure > section efficace associée à I'une quelconque des voies
prise isolément.
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< N'importe quel théoricien compétent peut expliquer
n'importe quelle donnée expérimentale à I'aide de

n'importe quelle théorie >
Théorènæ de Redman

Eg



Figure Captions

Fintre I:

Scheme of vectors used in section 2. R and r,, are the internuclear and interelectronic vectors
respectively. q and q join the target nucleus and the projectile nucleus to the electron i (i:1,
2) respectively.

Figure 2:

2a) Elecron spectrum for the collision :
3He+ (Is) + 4ne eç) + 3He (21,2'l'2s+ID + 4He+ (Is).

at an impact energy of 75 keV where the final states (21,21' 25+ I 1S are : (2s' I 51, 12s,2p 3 P1,

Qp'lD and (2s,2p lP)

full cunte: CDW4B calculation for ZyTg= l.
dashed cune; CDW-48 calculation for Z1J7'g: 1.6875

full circles: Experimental data of Itoh et al (1985)

2b) same as2a) but at 100 keV impact en€rgy

2c) same as2a) but at 200 keV impact €n€rgy

2d) same as2a) but at 300 keV impaa en€rgy

2e) same as 2a) but at 400 keV impact €nergy

2f) same as 2a) but at 500 keV impact en€rgy

Figure 3:

Total cross section for the collision: 3ne+Qg + 4HeQs') + 3ne]szp IP16=g1 +
4ne+ug.
Present CDW4B calculations:full curve: Z4tfg =1. dashed cur1,e: ZWft: 1.6875

Firstresults of Gayet et al (L995): chain'cur1,e: Zltft:1., double chain antve: ZlrlTE =

1.6975,

full circles: Experimental data of Itoh a al (1985)

Fiwre 4:

Same as figure 3 but for the final autoionising state 3He Qp' I Dl't=g)

Fintre 5:

Same as figure 3 but for the final autoionising state 3He Qsz I 51

Fintre 6:

Same as figure 3 but for the final autoionising state 3H" 12t,2p 3PM:0)
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,.Conclusion gétérale

Il est toujours très émouvant de conclure un travail dont l'étalement dans le temps n'a
d'égale que la passion éprouvée au cours de son établissement. Ainsi, dans la continuité de
l'étude du processvs TEA pour la collision He* 'r He (Gtyet et al 1995), nous avom pu
confirmer I'interférence ente modes RTE et NTli dans le cas réel < quatre corps >> de He' t
H.I-a comparaison de nos résultats CDW-48 s'est faite avec I'expérience de specûoscopie
électronique à zéro degré de huros et al (1988) avec des cibles moléculaires Hz et un
meilleur accord que le modèle AO* de Fritsch et Lin (1985) a été obtenq du moins dans le
domaine supposé de validité théorique de note modèle CDW-{R. Simplemen! I'euphorie
doit ête tempérée dans la mesure où nos sections sous-estiment, pour certains états, les
données expérimenales. Cette constatation déjà soulignée dans les fiavaruc antérieurs de
Gayet et al (1995) a suggéé que d'autres processus indiscernables (regroupés sotu le terme
7/) doivent êne inclus dans notre modèle. D'ailleurs, le profil asymétrique du r/' pour une
énergie de collision de 500 keV dzns les spectes de hoh et al (1985) a mené ces derniers à
écrire que: ( this Fano profrle is caused by an interference between the electrons ejected
through the TE process and the electron capture to the continntm >. Autrement dit, il s'avère
nécessaire de considérer :

Ainsi , une reformulation théorique de note fonction d'onde a été faite en partant des tavaux
de Fano (196/,) et Feshbach (1962). L'évaluation du continuum adjacent s'est faite en
utilisant des techniques de discrétisation avec une base particulière d'orbitales de Slater
(57'O), construite de telle sorte qu'elle permette l'évaluation des facteurs de normalisation.
Nous avoili alors appliqué note modèle à la collision He' + He etcomparé nos résultats avec
à la fois les données expérimentales de ltoh et al (1985) et les anciens résultats CDW-IR
(Gayet et al 1985) qui ne tiennent pas compte de ce couplage. Pour reproduire les effets drrs à
la résolution du spectomèfre, une procédure de convolution a été appliquée à nos spectes
théoriques.
Nous résultats peuvent se résumer comme suit:

de validité CDW.

directe et intégration sw l'énergie pou chaque résonance, améliorent très nettement les
anciens résulats CDW-48.
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Conclusion générale

Néanmoins, la prudence est de rigueur çar des écarts existent pour certains états surtout en
dessous de I I0 keV/omu. En effet nous devons signaler :

/'CJl pour l'état'P

peuvent ête évalués correctement avec note technique de discrétisation. Ils peuvent
cependant, d'après des tavatx récents Baclwu et al (1996), être négligés.

pour chaque état ne sont valables que localement. Cela ne nous permet pas de tenir
compte des interférences enfie résonances proches. Mais, nous montons que I'oscillation
du /D est aussi bien due à cette interférence qu'à I'interférence avec le continuum.

degré, doivent avoir une influence moins imporante.
lvlalgré toutes ces contraintes, force est de constater que notre modèle donne de bons résultats
et permet de souligner que le concept de pur transfert excitation est illusoire, la contribution
du continuum étant inséparable. Avec le fait qu'en général la distibution angulaire des
électons n'est pas isohope, il apparait que la comparaison avec I'exffrience s'avère délicate.
Iæ prolongement de nos tavaux en découle naturellement. Une nouvelle formulation plus

complète avec des Bases de B-Splines permetfia de contourner certaines difficultés évoquées.
De plus, il serait souhaitable d'inclue à la fois l'interférence enfe états d'énergie proche et
les effets I'CI. Toutefois, cela nécessitera ur investissement important surtout en temps de
calcul. Il faut avoir à I'esprit que dans nofie cas nous avons dt utiliser des techniques MI'l
(Messuge I'ussing')de calcul paratlèle pour obtenir des résultats dans des temps acceptables.
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Princip dc Feshbach

,A t n"ève introAuctiOn

Le formalisme de Feshbach a été initialement établi en physique nucléaire pou êfre ensuiæ
adapté dans le cadre des études d'éAæ multiéxcités. Nous savons que I'ensemble des vecteurs
propres d'un hamiltonien donné forme un, système complet de I'espace de Hilbert Uidée
principale est de subdiviser cette espace en deux sous espaces à I'aide de projecæurs.

,f.t Prtncine enntl iOn

Considérons la fonction d'onde yvectew propre d'un hamiltonien I/:
(H  -  E)V=0
Définissons alors les projecteurs (donc des opérateurs unitaires) P et Q tel que :

i 'V= ltm V

Q=l -Ê '
Ils sont bien évidemment orthogonaux ente eu( car :

0Ê'=PO=Ê'(t-Ê')=o
La fonction propre peut donc s'écrire :
w = Ê'w +Qw
Nous pouvons alors écrire le sysême d'équations couplées suivant

l a

l(E-PHP)PV =PHQOV
{ ^
l(E-0HUQV =QHPPV
De manière formelle, nous obtenons
( ^  ^  I  . \
I PHP+PHO4OHP IPV = EPW
\ 

- 
E-8H8- )

A.2.1

A.2.2

A.2.3

A.2.4

A.2.5

A.2.6

A.2.7

Dans note cas, nous nous intéressons à l'état autoionisant du projectile hélium. Nous ne
considérerons ici que les états sont situés à des n inférieurs ù 2.l,acondition (A.2.2) contraint
le sous espace défini par I'opérateur P à contenir la forme asymptotique de V( 1,2). Ladiæ
forme correspond à un électron dans le continuum et I'aute dans létat fondamenal. Un
choix judicieux de P peut ête fait :
p =lts( I )Xt* t tl+lt4z1|(t'(2 )l+lts1t 1)(ts( r )lts( z1|\t'f z tl
Nous voyotur qu'avec ce choix les états Is pour les deux électrons n'interviendrons pas dans
I'espace O qui contient les états doublement excités qui nou intéresse à savoir (2s2^s'S),
(2p2pts), (2s2pt p), (2s2p3 p), (2p2ptD).
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IntQmlcs de lbrdsieck

ANNEXF.-E

n.t tntesrrrc ae Uora

L'étude générale des intégrales qui vont suiwe a été faite dans le cadre du phénomène de
Bremshfaulung par Nordsieck (1954). Nous ne présenterons pas la démonstration mais
uniquement le résultat à savoir:

J'(8, p,ia,,io, ) = 
[*"r*,F,(-ia,,l;ipf 

- ip,.î ),F,( iall ipzr + iFr.î )
r

avec:
f -

lQ=Pr-Pz-K
lzz
l q t  = - ;  O z  = -

lP tPz
alors ./' peut se calculer et :

'' = +(i)"' (H', r,(- ra,, ta,,r,ffi
la=w2+p'
lP=
1 - -
lT 

= Pt.Q - t lPt+a

16 = F,.Fr- PPz+ I
avec y';'r une hypergéomènique de seconde es$ce.
Nous pouvons écrire la fonction définie en (V.2.5.5) avec I'analogie :

Ft =î

Fz =Ô
f r=4
dt  = -v

oz  =0

B.I . I

8.1.2

8.1.3

8.1.4

8.1.5

8.1.6

I ( fr , p,v ) = -ô 
t J' ( fr , P,iv,g )

Définissons

J ( fr , p,v ) = I' ( fr , tt, iv,o ) = #(9'' = ;+{t . 4-"
et

- , r )

z(a.tw2+

in?t

It2 +
8.1.7

')
't lat

Pg



fnégalcs de Î{ordsieck

n " Onereteurr ensendm iq|lË

Nors avioru défini des opérateurs en (1V.2.5.6) dépendant des nombres quantiques (n,l,m),
nous monfrons que:

3to -- tAr l
Joo =

l4ût

Is'* =-lF;ô,,
rzsio=-,r\ff,,
t7

3',, =ilfi*@", + iô,,)

t ^5i, = 
Gu',

De manière générale:

5i' = n,ffirra,,îiô,,)

s',0=-F,rJtt,,. *a',)

si* = *f#,,(ô,.+iô,,)

3'rrr=-E*ru,,+ia',)2

8.2.1

8.2.2

8.2.3

8.3.2

sL = (-l )'-t it N b,(U,, * r,,Yg)
h-0

I  = I  
=14r0,*"Pipv32)

V 2x 'J  k '

(2t - 2k)!
k!(t - k)!(t - n- 2k)!

6t-n-21 6n-I-t+2k

(-t)^ I(2t + I)(t -m)!
2t 4n(l + n)!

Nous définissons les opérateurs suivant aussi :
/h = ô,3î^

n: Cnlcun aer intCqra

Iæs opérateurs définis en 8.2.1 engendre les intégrales contenant des harmoniques
sphériques:
3711fr,p,v1=[æeo'r-rr*I tF,(iv,1;ivr+ii.7)Yi' 8.3.1

La transformé de Fourier des potentiels permet d'écrire pour un vecteur Z donnée dans la
base {ir,sr,E} :

Pg



Intégalcs de thrdsieck

Avec le développement de l'état discret autoionisant,le calcul fait apparaîte les variables
suivantes:

:.
1 = q - d l c

û=4+n+yE
*= f E

,^  =t , (** t ) ,a^,=î

8,3,3

8.3.4

nous pouvons inhoduire :

ntttl I 1dk ,FE.,* =#|frr1î,2,v,1
si)*|1-t,p^,,vr1

3i,;1-i4pr,o1
Il y a trois types d'intégrales définies :
1. t&, "tî '+-n',F,(ivr,l; ivx, 

+iî. lr)=I(1,2r,v, )

Z. !ù"-n'"-r," 'sro'-t rF,(ivr,I; ivsr+ii.32)y{'(3r)=S'1,.J1-û,p^,,vr1 8.3.5

3. tfr "-*'',-o,",s r* yï' ( 3, ) = Sht(-n, Ft,0 )
L'antisymétisation de la fonction d'onde fait obtenir deux autes intégrales. Il suffrt seulement
de permuter s, en f2 dans les formules 8.3.52 et 8.3.5 j.

lteE



Calculdc la secîion éfficace TEX

ANNEXEC

C.t tntroAuction Au n

La conservation énergétique s'écrit :

+-L=ês-êo=[62Fo 2ttp

les masses réduites sont :
M OM'

U = Æ'  
M P * M ,

u-=W+l)  
M'(M'Q

MrtMr+2  
;PP= 

Mr -Mr - ,
Comme les masses des noyaux projectiles et cibles sont plus importantes
élecfrons, nous pouvons écrire que :
E" *Eo * pû
dès lors, il est possible de calculer:

k: - ki o 2Eo.G" -Eo 1 o +j Yr, .Y: !',r- 2po6e
Fo Mp+Mr+2

dans la direction de la vitesse nous avorut :
.?  r  ,  -  u t  M,  -M,  +J_a5,
(Eo- f tp ) . v=7 fu r+M,  

+2

C.I. I

C.1.2

que celle des

C.1.3

C.1.1

d'impact

c.1.5

C.1.6

En appelant n le vecteur tansfert d'impulsion et P le vecteur paramètre
(perpendiculaire àf ), nous posons :
R.=zî+F
Nous avons (cf,figure IILI) :

r"= rYr. ,R- - l  - îr+Lî, ;70=-Â- *ru,+3r)'  Mr+ l  Mr+ I  '  Mr+ l  ' '  '  Mr+L

(r)

(2)

, I T

M,
M

2(1"1

pouvons écrire que :

+Eo.f  ,= -U, -  
[ [

Nous

ko'fo
P

+

(3)



Calcul de la section éffiaæ TEX

En considérant les différentes masses "grandes",Iégalité (C.1.6) s'écrit :
7  7 -  ( v  ô e \ko.fo + ko.7o =-n.P-lZ.îf -i.î, =q.R-i.î, C.1,7

C2J,inite.iconale

Nous avions intoduit un facteur de phase dans l'élément de
mouvement relatif des deux ions.
Nous avons en utilisant la fonne aslmptotique des fonctions
l'équation de Schrôdinger pour des énergies positives :

çt - r*rt't y*, F,1+iv,l rtib - it.f )

IJgç. = stû'r up(+ i, n\a + Ell\
Ainsi, en appliquant cette limite au produit :

fl = ( Nï, )', F,( -i v *,1 ; ik or' o-iÊo.î' " ) r 
F r( -i v r,l ; ik or', +tE r.7' o )

Ni = r(t+iv*)*lY^-)' \  2 ) 
c '2'2

v*=ZrZrfv
Nous obtenons la limite asymptotique suivante :

fi- upftr, In((o.r'o-t".r;). irr n\- ko.r'r+Eo.r:l)
or, avec les approximations déjà mentionnées

marice de fransition dt

coulombiennes solutions

au

de

nous obtenons :
f  zz  -  I

Ç *uÀi'P,ir Inlp'r 'Rt - t t ' f t . i l ' ) l
LVJ

ce terme de phase peut s'écrire avec F = p+2

2rz'z'
Ç *( p,p) " =( lnp)t'"

c.2.1

c.2.2

c.2.3

c.2.4

C.3.1

C3 frnnsformetton a

Nous avoffl w d'où venait le terme de phase. Il n'interviendra pas dans le calcul de la section
effrcace totale.
De manière générale, l'élément de fransition CDW-4R s'écrit :

- - l v  & \

T"p n I aR o, fr, p2tv r-n'e1t'i+; )'+sz F( R,î t,s 2 )

La relation entre le vecteur ̂R et le paramèûe d'impact s'écrit :
R.=zî+F

t!e2



&lcnlde la section éfficaæ TEX

L'équation (C.3.1) €n ne considérant que I'intégration sur le paramète d'impact se met sous la
forme:
T"e ntdppt*"-'n'Fs(F)
g( P) est le résulat de I'intégration sur les autes variables.
Ainsi, la section effrcace totale s'écrit dans I'approximation iconale :

l r -  12
60p=lrrlt
ou,

lr*l' * ! dpp"' r", F s( F ll[ app"" ""'.'i e(:' F )I
ainsi, la section eflicace devient en appelant I le facteur de proportionnalité :

oog =A' lor r"'s( F)lap'o or2tv s'(p' Éî[ai 
,'d'ra'-atsP 

l r l  r

Nous obtenons :

aop =lf' loolrrnÀ'
Cette section est équivalente a celle que nous aurions obtenue en retirant la
l'élément de tansition. En posant :

s;o?)= N;N;td,16,6rexp[iQ.R.- iî-îrJtv o ,F,(ivr,t;ivx, + iî.îr)

[r,)
l l fr lpr(î,)pr(ir),F,(ivr,l;ivs, + ii.î2)
L\l l ' l l /
- g r 6, )l,,gr ( î r ).9 r,, F,( i v r,1 ; ivs, + ii.s r )l

3 
"p 

=5;p (t, )- 5 
"o(s,) 

+ z rs:q(R)- z rs "eG,)
Nous avons finalement:

1.,-  12

aoR =laqpl
lzlwl

c.3.2

c.3.3

c.3.4

c.3.5

c.i.6

phase de

c.3.7

c.3.8

c.3.9

La fonction d'onde de l'état finaleyrr(3r,3r) représente ur état doublement excité dévelop$

sur une base ne contenant pas l'état fondamental de lhéliun (cf,, Annexe A).
Iæs ûermes de produits scalaires de deux gradients contiennent la fonction d'onde /.ç de
lëlecton / qui est grQt). Dans I'exponentiel n'intervient pas le vecteur s1, donc lbnsemble
des termes conûenant le produit scalaire de gradient s'annulera à cause de I'intégratiotl sur.sr.
De plus, les potentiels I/s2 et l/R ne dépendent pas de s1 contrairement à I 

"r 12 et I ix 1.

ll!3|



Calatlde h æction éfficace TEX

En effet,
I I  I  I  I

l*=itr*,itn=6i
1t r
l - = i : î
[r, rr2 +s/ -srl

Donc, la section effrcace se réduit à:

oop=pnW'

C.4.1

c.4.2

1194



lûtions dc convlergence de sérias

n.t tntroAuction atu

Le processus de tansfert excitation aussi bien que celui de fansfert ionisation met en jeu un
système collisionnel dynamique incluant plusieurs électons. En I'occurrence, pour le
nansfert excitation dans les ças 1{s'+He et He* +H, il s'agit typiquement d'un ensemble de
quatre corps (deux noyau( et deu électons actifs, si nous considérons dans le premier cas un
électon passif inclus à travers une charge effective de Hylleraas de la cible) ce qui
conespond à considérer que le poûentiel de perturbation enfre le pdectile et l'électron non
capturé est négligeable. Une théorie quaFe corp ferait donc une bonne description de cet
ensemble dynamique. lvlais cette théorie doit respecter certaines conditions mathématiques et
physiques. Les premières études ont été établies pour les collisions de réarrangement comme
la simple capture. Les méthodes dévelopffes antérieurement se basent principalement sur le
développement de Lippnan-Schwinger. Beaucoup d'auteurs se sont penchés sur la validité de
ces concepts qui butent sur la divergence des opérateurs de la série de Born même si elle
n'implique pas celle des éléments de matrice. Il a été monfré la nécessité d'un taitement tois
corps. Se basant sur la théorie de Dodd et Greider ce développement moyennant quelques
conditions sur le rapport de masse des particules et l'infioduction judicieuse d'un potentiel de
distorsion, permet d'avoir un premier ordre de la série de perturbation. Dans cette
perspective, les portes sont ouvertes vers l'établissement de ce dernier dans le cas d'une
collision mettant en jeu quahe particules. Dans la suite, des rappels des conditions
mathématiques et physiques évoquées seront faits.

DACDIU

Nous savons que la matrice,S est caractéristique d'rurc collision donnée et donc étoitement
liée à l'existence de I'amplitude de nansition. Celle ci est assurée par la notion de complétudc
asymptotique. Or, cette complétude a été démontrée rigoureusement dans le cas de potentiels
dit de carrés sommables c'est à dire que cela ne c,oncerne en aucun cas les potentiels
coulombiens que nous retrouvons dans les diflérents proçessutt évoqués plus haut. La notion
de convergence asymptotique est liée à l'existence d'trn état longtemps avant et longt€mps
après la collision. Autement dit, il faut que les étas temporels du processus aient une limite
lorsque t tend vers plus ou moins l'infini. Dollard Q964) a monté, en raison du caractère non
de carré sommable des poæntiels coulombiens, I'existence des divergences déjà évoquées.
Un exemple probant peut ête apporté afin de mieux comprendre ces notions délicaûes.
Considérons le cas d'une simple diffirsion:

Soit I'hamiltonien libre :

H , = -4 avec H ,lY,)= â,1v,')'  2  ' ' D.2.t.l

ltglj



lbtions dc conwrgance de séries

Le vecteu propre s'écrit donc:
Y t ( f , t ) = exP( -iH tt )Yt ( i,0 )
Nous définissons de même I'hamitonien d'interaction:

H-=-a  * l'2 r

L'existence de la matrice ̂S est soumise à la condition de convergence asymptotique de
exp(//.t)l(F,t) lorsque t ænd ven I'infini. Or, nous pouvons constater que dans c€ cas
précis il y a une divergence logarithmique qui ne permet pas l'existence d'état asymptotique.
Il est nécessaire de définir des nouvelles fonctions d'état assurant le criêre énoncé. Iætus
propriétés sont dévelopÉes dans la thèse de R Gayet (1973) d'après les tavarx de Dollard
(|963) qui permet d'intoduire un opérateur de <propagation libre distordue>. Nous ne
rappellerons pas la définition de la matrice de ransition qre nous touvons dans de nombreux
ouwages, ni le passage au formalisme indépendant du temps qui est une fransformée de
Fourier sur I'espace des énergies.

D.2.2 Déveloogement de Born : connexion de diagrammes

Nous travaillerons dans la suite avec un fonnalisme opérationnel à I'aide des opérateurs de
Green associés aux différents hamilûoniens du système. Dans une collisioq nous définissons
les hamiltoniens suivant représentant le système dans un passé loinain, en interaction et dans
un futur lointain noté H, Hr, HÊ
Iæs fonctions d'onde propre et les opérateurs de Green associés à chacun de ces o$rateurs
porteront le même indice.
L'élément de matrice de ransition s'écrit :
rio =brl"rlvi)
r"e =@ el'"lP"l
avec:

lvi)=lç")*c;'"lwi) i
Nous pouvons alors développer formellement l'élément de
intoduisant I'opérateur de tansition {./.
U*  =vg+U*G!vo=vFrU*K

G = 
T(opl'er'lo.)

Il est monté que le noyau K peut ête écrit conrme la somme d'un noyau Kr associé à
I'opérateur de Green libre et d'un noyau K. Or le premier représente I'interaction de deux des
fois particglgg la fioisième étant libre ce qui se représente par les diagrammes disconnectés
suivant: l r

D.2.1.2

D.2.t.3

D.2.2.1

D.2.2.2
mafrice de ransition en

D.2.2.3

ug



lbtions de @nuergpncc de séries

L'existence de tels diagrammes entraîne (Aaron et al 1962) la divergence de la série
d'opérateur même si cela n'entalne pas ûoujours celle de la matrice de tansition. Pour
remédier à celg la nécessité d'avoir un premier ordre de série n'incluant que des diagrammes
connectés donc représentant une interaction enfies tout les corps de la collision va êfe établie
par I'infroduction de potentiels de distonion.

D.2.3 Intoduction de potentiels de distonion

L'élément de matrice de tansition s'écrit :
r- @) = (v olu.lo"l D.2.3.1
r) En toute rigueur les fonctions d'ondes définies dans l'élément de mahice de ûansition ci
dessus doivent contenir la phase asynptotique de diffision dans le cas d'agrégaæ chargés.

L'intoduction de potentiels de distorsion, sous certaines conditions, {W,,} avec p', {q[]]
associés aux opérateurs de Green go* yr permettre de ne plus avoir au premier ordre des
diagrammes disconnectés. [f vérifie donc l'équation intégrale :

. ( r ,  I
u* = 

l, o- ft p - llp' ) + u* G) (v 
" 

-w")lw;

avec:

[ " i ,= I+g]wo
Lgr* = (E - H, -l\ tie)

Ceci peut être écrit comme pow (D.2.2.3/ sous forme de Kernel :
U*  = I+U*K

D.2.3.2

D.2.3.i

D.2.3.4
Ce développement en ondes distordues satisfait au conditions de convergence asymptotiques
énonées plus haut. lvlais Dodd et Greider (1966) ont montré qu'en ce qui concerne la non
présence de diagrammes disconnectés, cela n'était pas toujours le cas. En particulier, dans le
processuri de collision du tpe SEC (Single Electron Capture), ils ont montré leur existence.
Une même procédure va permetEe de résoudre ce problème. Ceci va ête établi à fravers
I'ajout d'une voie supplémentaire virtuelle. Sans enter dans les détails de calculs théoriques,
Dodd et Greider en inûoduisant un poæntiel vrai v." , sous certaines conditions, vont
permette d'obtenir un premier ordre conect d'rup théorie à tois corps. Ce potentiel va, en
quelque sorte, couplé les particules de la collision ainsi le Kernel'libre ne contient plu de
diagrammes disconnectés. L'avantage accordé à ce proédé réside dans la souplesse du choix
de v,. Ainsi, Gryet ne va plus intoduire cette voie virnrelle par un potentiel vrai mais à
tavers un opérateur. Sous certaines conditions, un choix judicieux va permetûe unc
simplification des calculs mais aussi d'affrcher un rnai premier ordre de perturbation d'une
théorie tois corps. Nous allons ilhstrer de manière plus précise cette méthode dans l'étude
du processus de transfert de charge
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Fonction 6(x)

n t nlementje tneor iOns

E.l.l Fonctions tendent vers ô

Nots pouvons monter facilement que les fonctions suivantes tendent vers la fonction 6(x) de
Dirac lorsque le paramète etend ven zéro par valews positives :

1 -l'tl
r '  Ls a E. l . ] . l

2a
. l€/  ;  i  E. l . l .2

, t  x '+e"

E.l.2 Partie nrincioale

L'identité suivante est très utile en théorie des collisions :

Iiq+=p!+i,aq)
e4)' Xt i6 

- 
X

E.t.2.t

où p désigne la partie principale de Cauchy,définie par:

ofi! rr il =,:slf: . f, l! n o
f(x) est une fonction régulière aîx-0. Nous avons :

I  xT ie
= -

xt ie x '  + t t
Les parties imaginaire et réelle de 8.1.2.1s'écrivent :

nm+i;ft=+in6(x)

l,*Ë# r ( x ) dx = p#lf: . Ë l* r r, t

8.t.2.2

8.t.2.3

8.1.2.4

8.1.2.5
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Calail annacc : Formalisme de Fam

E.1.tfttcnLde-s.

Dans le formalisme de Fano,oo* jons développé la fonction d'onde de l'état doublement
excité de la manière suivante :

lvrl=aula\*lt,"V)as"
Ia normalisation en delta de Dirac des fonctions du continu, nous permet d'écrire :
(v u,lv ù = 6 ( E' -E ) = a si a s + t dt,dn, b;,, ( E' ) b 8,1 E 1 (c' lcl
Orr

("'lt)= 6( Ec - E")
donc,
a{au +!an"b;,(E' )bE,(E ) = aft'-E S
De manière formelle, nous avorui :

I r lbr. =l r#+z(E)ô(E -8")ltt_1t"1aue' 
L E-8" J

donc l'équation F.1.4 s'écrit :
^( ,  -  f  r  I

";,I, 
+ ldt,v;( E")IPE,_E:+ z( E' )6( E'-r") 

)
f r l ' l

"Lrfr+ z( E )6( E - E") 
)v*( 

t"rlou = 6( E'-E )
comme,

P+=-ivf!Û exppxiqg-Dl
E_E , - lq l  .L

donc,

# " # = -,'i*Ï*' 
ffi*ob, ofu { E' - t ) + q' ( E - Dl\

En faisant le changement de variable suivant,

lx 
= q+q'

1r=q-q'r2
alors, en notant É/ la fonction de Heaiside:

F.I. I

F.1.2

F.1.3

F.1.4

F.1.5

F.1.6

F.1.7

F.1.8

F.1.9

!g:= !':4Y'-= I-2H(x, -4y, )
lqql lr'-oy'l

@



Calail annesce : Formalisme de Fam

L'équation F.1.8 se met sous la forme :

* " + = r' l'-a, ex/, 2,, [ +@+E)- sl]

,''-' 
E - E 

. i;*rp!,r61!)r, *,rlf", * ty, )rl
(  r r .  .  ' ' r ' l  F . l . l0= o' !" a" ue{ r, " rl}@,.8)- 

"]}

= o, 4- I(ë, * z) * z] a r E - E, - & I:* 4r,,,lI@, *4 -'])

F.I.I4

"{l-! * - I.}*. tfirr1*Pi, v(z'-z)\
Les différentes intégrations nous donnent :

h" # = "' I% 4r,, lt@"t)- 4)
" {W 

-, fn*l *oP i o v(E' -E)\

" 6oL "Vlr E, -E i- uol i rplr E, -E i\*,
F.I . I  I

Ainsi en séparant l'intégrale en deruc parties,

#"#=,'ol-!@'*z)*nlarl'-Et..ffilf -*4r,,'$@'-4-r])
"ç*ol- rn x(E'-E )l- *oV in x1E'-E 1l\
.l:*4r,,.ft@,.a)-"])
*p*pft" r1E'-E )l- *rÏ- ix x1E'-E 1l\

d'otr, 
F'l'12

h- # =,' ol- I@, *z)* zfd r E, -E ) . ffiJf:fr
,P*plzn"f E'-ni-erppix*18 - 4;2ll' F.t.I3
= o' ol- l@' *z\* cJa r E' -8, . #lP # -, #;

Comme nous avons :
f  l t-  -\  

'1

al -f(E'+ E)+ n I d1E'-E 1 = 6( E'-E )d1Ù'-e 1
L 1  J

6(E - E)f(E)= 6(E - E)fG)

E



Calail annate : Fonrnlisme dc Fam

La relation de normalisation F.1.4 se met sous la forme :
f. r r( r _p3)

";,I, +ldE"v)(il1n'z6(E'-8,)6(E - c").r#f[." T_ s" - E,_8" )
t - l -PE-42( E )6( E - E") + rffiz( E' )6( E'-8")

+ z(E' )z(E 1618'-r")6G - n"1lv-ç n")bz = d1E'-E 1
en notant :

FG)=Ppo,W
æ l  - 1 2

z( E )lv*( E )l = E - Eo - F( E )
nous obtenons :

F À' lr-( r)' {"' + z1 E lp G'-E )
( r+a's,lt*fu

*lrrE t - F(E' ) + zG )lv-rE l' - z(E' )lv-r*' l'flou
= 6(E'-E )

d'après F.l.16le terme ente crochet est nul. Nous avons finalement:

Vul' lr-( t)l'ftr' + z1E fpflï ) = d(E'-E )

F.I . I5

F.I. I6

d'ott,

Vul'=

F.t. t7

F.I.I8

F.I . I9
lv*(t,A'b'+2181'l

nt tntesrrtion sur l'éncrgle

Nous avons écrit dans le clapitreWll,lasection effrcace de I'lj-7'l sous la forme :
oog=a(E)zoo+ p(E)2o,+2a(E)p(E)o, F-2.1

Le < background > peut être défini comme la section loin de la résonance. Comme :

l ima(E)2= l im4=0 F.2.2
E>>Es "-' o'lrr,l' e2 + I

et

I im B(E) 'z=l im {  ==1
E>>Es'  e+o 6 '  I  I  

F '2 '3

alors

l!!l,o* = o" F'2'4

Poru simuler I'expérience de Itoh et al, norrs retirons le < backgrowrd > et intégrons sur un
domaine énergétique autour d'une énergie de résonance Es considérée. Seuls les coeffrcients
de Fano sont concemés par cette intégration.
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Calal anrcscc : Formalisme dc Fano

Ainsi,
oap - o, = a( E )' oo *(pf g f - I)o" + 2a( E )p( E)o,

Nous rappelons que :

"=28-E 'I
alors,

l'lano1r1'=-! 
e*- dE 

+,-$= tr-6---'\ -/ 
r'l4[-;T7=ffi!-- r' + t= I

€t,

I\tr pr t f - t t = l** * = -*l::o'* = -+
-

La fonction o(l;;)p(tl) étant impaire donne une contribution
obtenons:

eop = h t *Ç*r t t - o,l= h{", - + ""}

nulle. Donc,

F.2.5

F.2.6

F.2.7

F.2.8

finalement nous

F.2.9
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Calanldes fntQmles du 7T

C-t tntggmhs de ltél

Ce que nous que nous appelons éléments contenant les potentiels c'est:

4I (g( E h,î r,î, )) = N ; N i I û 16,&, exp t i Q.R' - n.î, ) D
9(EL,îr,î2)' ,F,(ivr,l; ivxr+ti. ir) G.l. l

( t  I  z,  z, \
I :-:+ a - -t 

lorGt)vr(ir),F,(ivr,l ; ivs, + iî.î2 )
\ t ,  s2 R xr)

comme la fonction d'onde s'écrit pour une énergie L; particulière :
9(EL,îr,î2)= g,"(î,)7l,gr)+(-l)t p,"(sr)7t,(s,) i =(L,M) G.1.2

avec:

N

Z",ft) = Yri of v''-t exp(-a,vy{ 1$1 G.1.3
t-0

N1=1 dans le cas où il ne s'agirait pas du continuum d'énergie ll.
Nous obtenons des intégrales de la forme (Ç Annexe B) :
1. !&rro'*-n,,F,(ivr,l;ivx, + ii.îz)=I(î,Zr,v, )

2. [ fr ,-o'"-"'", s 2k'-I r Fr( i v r,I ; ivs, + ifi , )Y {' ( 3, ) = sfu I 1 -û,a,,v, 1

3. ldf ,-o'''-"*'Yf'(3,)=s'*t(-o,22p,0) G.1.4

4. tû r-*'t,-,zp+a,)s1 t,r-tYi' ( 3, ) = Sr*t(-fr,Zp +a,,0 )

5. t fr ,-o''-"" r FI iv p,l ; ivs, + iï.î, )Yf' ( 3, ) = S'*t ( -n, z r,v, )

G.Z tntearates de I'erc

Il faut évaluer :
tgl (g( E t,î r,î, )) = - Ni N; I e !d,,6, exp [ ( 4 .i, - 4.i, - n.î, ) J

9(Ek,îr,î2)' rF,(ivr,l;ivxr+iï.ir) G.2.1

9r$, )i aQr( Ï z ).i î, Ft( i v,l ; ivs, + fr .Ql

Trois types d'une série de cinq intégrales apparaissent dans nos calculs :
l. [&r"," ,Fr(ivr,l;ivxr+iî.ir)i r,gr(ir) G.2.2
par intégration par partie, nous obænons :

!&rrr'', ,F,(ivr,I;ivx, + iî.i2)V ,erzz) = -#{Ur(q,z,vr)+rl rt(4,zr,r)l G.2.3

lllE



Calail dcs rnégrules du Tf

en sachant que :

I æ r tn'+i i, t F1( i vy,l ; ivx, + iî.i, )g, ( i, )

= I &, eE'" Li o, F,( ivr,l ; ivr, + iî.i, )g, Q, )' x 2

o 3 A  ,
=Çug rl&r"a'" 

I 
,F,(iv,I;ivxr+ii.ir)exp(-zrxr1 

G'2'a
{r, ' x2

o t l

=#ri oJ(Q,z,v, )
tlx

Cetæ intégrale peut êfie également évaluée de la manière suivante :

ir,exp(-Zrxz)= -Zr?upFZrxz) G.2.5
x2

ainsi,

[ & r r'u',, F,( i vr,l ; ivx, + ii.î 2 )V r, exp( -Zrx, )

= -Zrl&rrn.r' !L,F,1ivr,l;ivx, + îî.ir)exp(-Zrx) G.2.6
t x 2

= i4ZriaJ(4,Zr,vr)

2. !*,rr(U,)ppj,)=1 G.2.7

3. i, = 
læret(-d-i)4 srk'-I exp(-a,sr)exp(-Zrsr)i r,,F,(ivr,l:ivsr+ in.î2)Yf'(32) G.2.7

i, = ui o[&r"t|-q-r)'s' rrt'r-2 exp(-a,sr)exp(-zrsr),F,(ivr,I; ivs, + ii.î2)YY' ( 32)

= ri os**J(ô,a,+zr,vr)
= v Àfu11ô,a,+ Z,vr )

4. Îr=[æ,tf-'up(-a,sr)exp(-zps2lYf'(Sr) G.2.8

î, =s\rt(0,a,+ Zr,0) G'2'9

5. Îr=tæret?a'i)' i2s2h'-'up(-Zrsr)lrr,Fr(ivr,l;ivsr+iî.îr). G.2.10

i, =vi o!&r4r-a-aFz r!'-' up(-zrsr),F,(ivPI;ivs, + iî.32)

=ri oJ(-d -i,zr,vr) ::
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Discrétisation du continuum ct facteur de wmolistion

g.t lutres méthodes d ion

Ces techniques de discrétisation sont appliquées dans différents domaines de la physique.
Comme nous I'avons souligné, il s'agt de.,,représenter les fonctions d'ondes du continuum
énergétique dans un domaine D d'espace de dimension finie. Ce domaine est délimité par la
zone où les fonctions discrétisées composées par un dévelop'pement sw des ̂ 97T), prennent
leurs valeurs principales. Donc, ses limites ne sont pas a priori bien déterminées. Au
confiaire, la tecbnique des B-Splines impose une taille de boite bien déterminé /l représentée
par une barrière de potentiel infini. Résoudre le problème avec des B-Spline c'est considéré le
système dans un puits de potentiel en imposant aux fonctions d'onde de ne pas s'étendre au-
delà de /1.

Les B-Splines sont les dignes successeurs des méthodes d'interpolation polynomiale.
Considérons dans un domaine l, n points supports {x,,y,},= t,,.Interpoler Cest alors ûouver la
fonction à une variable et n paramètes l[{a1},x] telle que :
Ilb,\r,l= v, H.I. I

La détermination de cette fonction peut se faire par différentes méthodes comme celles de
Lagrange ou de Newton en infioduisant la notion de différences divisées. La complexité de
I'interpolation croît très vite avec le nombre et la qualité des points supports. Nous entendons
par qualité le fait qu'un ensemble de points ayant de forte variation sera d'autant plus délicat à
interpoler.
Si nous divisons le domaine J des points supports en des séquences 6 de telle sorte que
E =11€,. Sur chacun des sous domaines nous définissons un polynôme d'interpolation d'ordre

fr et des conditions de continuité aru< bomes % nous avons alors un ensemble de polynômes
IPrr, appelés R -Sp I i nes.

i Choix de la boite

Iæ confinement dans un domaine de dimension fini est une des containtes de la technique
des B-Splines. Si le potentiel de lhamiltonien possède une symétrie sphérique, il est judicietx
de considérer comme boiæ une sphère de rayon R.I.a, valeu de R est déterminer comme la
valeru de seuil à partir duquel la fonction d'état lié (résonante) est inférieure à une certaine
valeur edonnée.
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Disctétintion du contirun ct factanr de mrmalisation

Un autre problème éside dans la disfribution dc la séquence des points d'axrêt. Il n! a pas de
théorie générale relative à ce problème et seule I'expérience et des considérations sur la forme
des fonctions à discrétiscr peuvent nous orienter dans le choix de la disnibution. Par exemple,
pour représenter des éats liés qui en général sont confinés autour du noyau, une distribution
exponentielle favorisant la concentration des points vers les distances petites serait préférable.
Ia représentation des fonctions du contintr" oscillant indéfiniment nous conduit plutôt à
choisir une séquence linéaire. \

[,e comportement asymptotique de la partie radiale des états du continu conespondant à un

moment angulaire t et ù une énergie E=k2 /2, en notant ,=l et o, le déphasage

coulombien, est du fype :

Ro( r ) -,* rir( n + v tn( 2b ) - + * arg F(l + I - tv ) + o,)
\2)

La conûainte d'annulation de Rn aur bornes de la boite, nous permet d'écrire :

b +v tn(2k ) -++ arg F(l + I - iv) * o, = x (n)
2

L'équation (H. 1.3) impose une quantification en m de ft de l'énergie :
I  (  mr '2E^.- -tl_)

Ainsi, le spectre en énergie est directement conditionné par la dimension de la boiæ.

(*r,r,Vr,r',) = 6 t f ( E ) - f ( E' )l
Dans le cas d'une bijectivité def(E), il est possible dëcrire :

l*r,r,l=ffiV"1

H.1.2

H.1.3

H.1.4

Le factew de normalisation inconnu peut se déærminer en utilisant le rapport ente la forme
asymptotique et la fonction numérique discrétisée. Cette normalisation toutefois est valable
surtout dans un domaine où la fonction du continu a atteint son régime asymptotique. Cette
technique est rigoureuse mais est souvent difficile a mette en Guwe. Une aute façon de
procéder est d'utiliser une notion développée pr Inrdau qui fait la tansition ente dela de
Dirac et delta de Kroneckcr.
Comme nous I'avons vu à maintes reprises, les fonctions du continu sont nonnalisées ainsi :
(vÀvr) = 0(n - E') H.t.s
Nous recherchons une normalisation en f ( E ) à partir de celle définie en (V11.2.5.5).

H.1.6

H.1.7

Pour les R-Splines la propriété de bijectiùité est vérifiée. Dans le cas des S70 "even -
tempered", il est monfé que l'énergie (Cf, V11.2.4.12) possède également cette propriété.
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Discrétistion du confiruum cf foctanr de normalisation

En effet,
Eo=Eo+KeF

Par interpolation, nous avions défini la fonction continue de I'indice :
E(*)- Eo + KeF

Iæ développement de Trylor de (H.1.9) s'écrit :

E( x + e ) = E( * ) + a,El,, * lat El,e' +...
Nous considérons que le spectre est assez dense autour de tit. Par prolongement, en prenant
Elx*e1nE,*, et E(x)*8,, (ù.e sépare Ei-t de l!1et Ep1 de Et et donc conespond à la
différence des indices c'est à dire respectivement -l ou +/) nous obtenons, aussi bien dans le
cas des R-Spline.s que des STO :
E,*,=8, +a,E1x1l

lr-t

Er,=8, - a,E1*11
l.t-t

La relation (H.l.l I) donne au premier ordre :

A_E l  -Lu I -L r
- tr-t 2

facteru de'normalisation

H.1.8

H.1.9

H.t.10

H.I. ]  I

H.t.t2

que celui obtenu avec d'autresAinsi, nous retrouvons le
considérations:

,= .  2
P u ( L n ) o -

"n+I "n-I

H.I. I3

Dans le cas des B-Splines le calcul de la densité d'état en utilisant (H.1.4) redonne la même
relation.

D'autres méthodes de discrétisation (Thèse Lefevre 1983) utilise une base constituée de
fonctions de Laguerre généralisée. Il est montré que dans cÆ cas, le facteur de normalisation
peut ête évalué simplement. Il peut ête même établi un lien enhe discrétisation et
çradrature numérique de type GaussGegenbauer.

Dans le cas des B-Splines,l'avantage est une bonne représentation des fonctions du continu
dans le domaine d'espace considéré. Iæ coté pratique concerne la manipulation aisée des
polynômes en dérivation ou intégration. Néanmoins, pour avoir une bonne précision
I'cxffrience monte des temps de calculs importants. En efflct, la précision dépend à la fois du
nombre de points d'arrêts, de leur distribution mais aussi de I'ordre des B-Spline^s utilisés. Plus
cet ordre sera grand plus la précision sera bonne et plus le temps de calcul sera important.
Dans le cas des autres méttrodes les limites sont dictées par la dimension des bases
considérées et par la représentation du comportement asymptotique des états du continu De
plus, la aille du domaine de validité n'est pas aussi bien déterminée que dans le cas des
techniques de R-Splines. Toutefois, nous devons reconnalte que ces techniques utilisées dans
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Disctétistion du æntinwm et factanr de normalistion

de nombreux domaine de la physique et depuis rn certain nombre d'année donnent a
posteriori des résultats satisfaisants.
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Résumé
:,

Le Transfert lixcitation gE) est dans le cas le plus simple un processus à quate corps
conélés. Atssi, nous avons comparé les résultats théoriques du modèle CDW-IR (Continuum
Distorted ll/ave-liour Rody) avec les spectes exffrimentaux de huros et al (1988) en faisant
I'hlpothèse que les électrons Auger émis proviennent de la désexcitation post-collisionnelle
de l'état autoionisant forrré du projectile. Or, il s'avère que d'aufres processus doivent être
considérés:

Ces derx processus, sont regroupés sous le terme 7'l (T'ran,sfert lonisution sinntltunée).
Fondamentalement, ils sont la conséquence du couplage ente état discret et continuum
adjacent. A ce tiûe, les fiavarx de Farc (196/,), nous pennett€nt d'écrire la fonction d'onde
finale du projectile en tenant compte du ce couplage qui sera étudier à tavers une procédure
de discrétisation du continuum. Finalement, nos résultats seront confrontés avec I'exffrience
deltoh et al (1985).

Mots clefs

. Transfert Excitation
r Transfert Ionisation
. Couplage avec le continuum
. Discrétisation




