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Introduction Générale

L’ionisation d’atomes et de molécules par des pales chargées est un des processus
fondamentaux qui intervient dans un grand nombreatheaines de la physique tel que la
physigue des plasmas, I'astrophysique et I'intésactvec la matiere vivante[1-3].

Dans ce dernier cas, les données numériques demsesfficaces différentielles et totales
se sont avérées indispensables pour modéliseerBiction particule chargée-matiere
vivante, en particulier pour la thérapie du carjdgr

Il est & remarquer que jusqu’a présent la matiérante est souvent modélisée par les
molécules d’eau, d’ou I'importance de I'étude derlisation de cette molécule.

Nous nous limiterons dans ce travail a I'étude’idaisation de la molécule d’eau en phase

vapeur par impact de particules chargées masgveto(s, particules alpha...).

Les mesures expérimentales (sections efficace®rdiffielles et totales) relatives a
I'lonisation de la molécule d’eau (en phase vapaugc des particules chargées massives
sont extrémement rares.

Un premier travail a été effectué par Toburen els@i [5] qui ont mesuré les sections
efficaces doublement différentielles (DDCS) pous geotons de 300-1500 keV. Puis
Toburen et al. [6] ont aussi mesuré des DDCS p00¢#2D00 keV pour des collisions avec
des ions Heet HE". Plus tard, Rudd et al. [7-8] ont réalisé deséebemces d'ionisation
de la molécule d’eau par impact de protons de B4@Y et d’ions Hé de 5-450 keV et
ont également mesuré la section totale. Plus réesmnBolorizadeh et Rudd [9] ont
prolongé le travail précédent de Rudd et al. [7jhesurant les DDCS pour I'impact de
protons de 15-150 keV. L'ionisation multiple etftagmentation de la molécule d’eau ont
été étudiées par Werner et al. [10] pour 'impaepdotons et d’'ions HeGobet et al. [11]
ont déterminé un certain nombre de sections e#gationisation de la molécule d’eau
par impact de protons d’énergie 20-150 keV en mdides sections efficaces totales et
partielles pour les ions Het HO". Récemment, Gobet et al. [12] ont réussi a détemi
un ensemble complet de sections efficaces pagialisolues correspondant aux fragments
H*, H,O", OH", O".

Plus récemment, Oshawa et al. [14] ont mesuré detions efficace doublement
différentielles pour les distributions angulaireglectrons secondaires produit dans les

collisions ion Hé"-molécule d’eau de 6.0 et 10.0 MeV/ u et ont évdke sections
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efficaces simplement différentielle (SDCS) en inééd leurs données expérimentales
provenant des DDCS.

Du point de vue théorique peu de modeles ont @ggses pour étudier I'ionisation directe
de la molécule d’eau par impact de particules @esgnassives.

Senger et al. [15-16] ont appliqué I'approximatie Born en utilisant le modéle (FBA-
CW) ou le proton incident et le proton diffusé sdetrits par des ondes planes alors que
I'électron éjecté est décrit par une onde coulomige En fait Senger et al. sont partis de la
formule de Kuyatt et Jorgensen [17] corresponddfib@isation de I'atome d’hydrogéne
par impact de protons et de son extension aux esuthet M par Khandelwal et
Merzbacher [18, 19] et Choi et al. [20] (dans cesgbrs cas c’est I'ionisation d’un atome
d’hydrogéne excité préalablement dans une coucle M). De plus, ils ont utilisé le
facteur de Salin [21] qui permet de prendre en dem@ mécanisme de capture de
I'électron éjecté dans le continuum. Récemment,veddi et al. [22] ont utilisé
I'approximation (CDW-EIS) (Fainstein et al. [23fui inclut les effets de longue portée
du potentiel coulombien, aussi bien pour [I'état afinque pour [I'état initial.
Malheureusement, Olivera et al. [22] (comme Sergeal. [15-16]) n'ont jamais utilisé
une fonction d’onde précise pour décrire I'étatiahde la molécule d’eau. Ainsi Olivera
et al. ont utilisé la méthode CNDO (Complete Negtddifferential Overlap) (dans cette
méthode, comme son nom l'indique, tous les recougres sont négligés, Siegbahn et al.
[24]), dans laquelle les orbitales moléculairest stes combinaisons linéaires des orbitales

atomiques des constituants.

Dans le présent travail, nous décrirons I'appradti@®rique que nous avons adoptée pour
traiter le processus d’ionisation de la moléculead’ par impact de particules chargées
massives. Trois modéles différents ont été étudids, décrivant I'état fondamental de la
cible moléculaire par une fonction d’onde précisenoicentrique (centrée sur I'atome
d’oxygene) se développant sur une base de fonctieng/pe Slater. Les trois modeles
prendront en compte successivement l'interactientgdn éjecté —ion moléculaire (modéle
FBA-CW, mais avec une bien meilleure descriptiol’éat initial), I'interaction particule
massive diffusée-ion moléculaire (modéle 2CW) puigeraction électron éjecté-particule
massive diffusée (modéle BBK, Brauner et al. [26] prise en compte de I'interaction
électron éjecte-particule massive diffusée expliguen grande partie I'augmentation

brutale de la section efficace quand I'électronégstté dans une direction proche de celle
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de la diffusion de la particule massive et pour uitesse de I'électron éjecté proche de
celle de la particule massive diffusée (capturédectron dans le continuum (ECCQC)).
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Chapitre |

| Elémente la théorie des collisions

| .1 Introduction

Il ne nous a pas semblé nécessaire de rappelbédai¢ formelle des collisions dans ce
chapitre sachant que le lecteur intéressé poudjaurs consulter les ouvrages généraux
(tel que Goldberger et Watson...).

Nous nous attacherons par contre a détailler letetas utilisés dans ce travalil.

Le systéme d’unités atomiques sera toujours utiad indications spécifiques contraires.

Le processus de l'ionisation directe de la molédidau par une particule chargée massive

est schématisé par :

p+HO - p+HO +€ 1)

On considere ici une particule chargée massivehdegez,, de masseu et de moment
initial Izi qui ionise une molécule d’eau en phase vapeur.
L’état final du systéme {p-pD} est caractérisé par un proton diffusé de moﬂﬁsentm

électron éjecté de momeky et I'ion H,O".

La section quadruplement différentielle s’écritajofes Massey et Mohr [27] ) :

d*o ) 2 2 2 R_” 2
2 ZE‘Tﬁ‘ J(K__|Ii|_£_£_ﬂ)’ (2)

Kdkdo Kdk@, K " “2u Moy 22w,

Si dans une expérience d’ionisation de I'eau paaich de particules chargées massives on

était capable de détecter en coincidence I'élecdjenté et la particule massive diffusée
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(expérience analogue aux (e, 2e) des collisionstréle-atome ou molécule) on aurait

acces a la section efficace triplement différelgiel

3 2
d g =’u_kske Tfi

2
B

k2

do.do dley K ®)
2

La relation (3) s’obtient a partir de la relatid) en utilisant une propriété de la fonction
de Dirac (C. COHEN-TANNOUDJI, B. DIU et F. LALOEmécanique quantique tome Il,

éditeur Hermann appendice II) :

1
o(ax) =H5( X, (3)
Donc en intégrant par rapport a
k2
k.dk, = d(?j, (4)

et en utilisant la fonction de Dirac un termyeapparait au numérateur.

L’énergie d'ionisation est notée et M, est la masse de I'ion de 'eay®f. Le moment

de transfert est défini paf = Izi - IZS et correspond a la quantité de mouvement transférée

par la particule incidente a la cible lors de |Hision.

2
La section efficace est différentielle en énergeel’dlectron éjectlé(zi, différentielle en

2
direction de I'électron éjecti, différentielle en énergie de la particule diffelszlés— et
U

différentielle en direction de la particule diffesi .

Dans les expériences considérées ici, la partatifiigsée n’est pas détectée en coincidence
avec l'électron éjecté, et seul I'électron éjecse @etecté. On obtient alors une section

efficace doublement différentielle (DDCS) qui siécr

d’c  _ uk, 2 L?_ _ﬁ_ﬁ_(R_K)z _
ToiE KHTﬁ\ 5,577 o, ok (5)

10
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Soit, aprés intégration sug k

d’c 2 K 2
=K raq |7, 6)
dQ_dE, k
L'intégrale sur I'angle solide de la particule dteQ. peut aussi s'écrire :
d’c _ ik, 2
=22 [KdKdg, [T, (7)

dQ,dE, K

Si ‘Tﬁ‘z ne dépend pas dg. (premiere approximation de Born) l'intégrale daubg réduit

a une simple intégration sur le moment du transfert

On a utilisé ici :

2KdK =2k k sind,dd, (8)
et
KdK
dQ. =% d4g
TS ©

L’amplitude de diffusion est donné par :
-z
— P
To = (¢ V), (10)

ou V représente l'interaction entre la particuleidiente et la cible :

__E_ 1 1 21
Y o] TRl B ay

ou 1, (i=0,1,2...,10) désigne la position des électronsrapport au centre situé sur 'atome

d'oxygéne.R = R = R,, représente la longueur de la liaison ORd+1.81a.u. [25]).

11
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| .2 Description de I'état initial

L’état initial du systéme est composé du protondiaict et de la molécule d’eau.

K
‘ '
H0

proton

Fig. 1 L’état initial du systeme

La fonction d’onde qui décrit I'état initial sera produit d’'une fonction d’onde plane (pour
le proton incident) par une fonction d’'onde moléiéd concernant les électrons de la

molécule d’eau.
AR CHALY(RAA) (12)

avecryla position de l'origine (I'atome de I'oxygéne).dtat fondamental des dix électrons
de la molécule d’eau avec les vecteurs de positigris...f;,est décrit par Moccia (1964)

[25] qui exprime la fonction d’'onde moléculaire mis fonctions de types Slater toutes
centrées sur une origine commune, I'atome le musd, ici 'oxygéne.
Les 10 électrons de I'état fondamental sont digé# entre cing fonctions mono-

centriquew, () (avecj=1,...,5) équivalant a cing orbitales moléculaifies *a;, *by, %ay, et

'a, respectivement. Les énergies d'ionisation de caatdectron d’'une orbitale moléculaire
sont respectivement égales a 12.6, 14.7, 18.5, 33&5 eV.

Les orbitales moléculaires de la molécule d’eau éontes sous la forme:

v,(7) = Nz_jajkqn“ik () (13)

njklikmjk

ou N; est le nombre de fonctions de type Slater uttiggs le développement dejfde

orbitale moléculaire ey le poids de chaque composante atomique ré@ﬂfkejkmjk (r) (Le

12
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tableau 1 donne les nombres quantiques,l,,m,)et les différents coefficients
(a,.¢, )calculés par Moccia) .
Dans I'équation (13),d:*

Nl jie My

(r) est écrit comme suit :
qj::ji'jkmjk (N = R::jj: (n Sljk M (7) (14)

ou la partie radiale est donnée par :

ny +1/2
(ijk ) l rnjk —1e—g‘ik

0= e @

et ou § , (T) sont les harmoniques solides reelles. Leur exjoresan fonction de la
I I

valeur dem, est :

ifm, #0: S (F)= e - Y )+ (D™ ey ()
ik KM Z‘mjk‘ i mi] ‘mk‘ iy (16)
ifm, =0: § ((F)=Y o(F)

tel que :

Yo ()= S DO B 7)Y, () 17)

< Mrr P o . . =~ y
ou D,.(@, B,y)est la matrice de rotation ¥, 3,))les angles d’Euler.

m
Cette fonction d’onde est tres précise car elleadynt les principales caractéristiques de la
molécule d’eau telles que le moment dipolaire,rizrpére énergie d’ionisation (IP) et les

parametres géometriques de la molécule (voir tat?¢a

13



Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

Calculé par Moccig Valeur expérimentalg
U(a.u.) 0.8205 0.728
IP(a.u.) 0.4954 0.463
O-H 1.814 1.810
H-H 2.907 2.873
H-O-H 106.53° 105.5°

Tableau 2 Comparaison entre les valeurs calculées par Matdes valeurs
expérimentales conaatrie moment dipolairg, la premiére énergie
d’ionisatiotR), la longueur de liaison O-H, la longueur de liai$ti#

et 'angle H-O-H.

v

Fig. 2 Systeme de coordonnées utilisé dans la définiteenorbitales atomiques de
H.O. La molécule d’eau se trouve dans le plan xOz [#ofonction de Moccia.

14
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Eléments de la tiedes collisions

=]
=

=

3

1

21

3a;

1b,

1y

PR WWNNNAROWWNNNARWWWWNNNNNNR RS

WWNDNPFRPPRPPFPWOWWNNREFPPRPPRPWOWWNNMNMNNNEPRPRPRPPOOOOO

12.600
7.450
2.200
3.240
1.280
1.510
2.440
3.920
1.600
2.400
1.600
2.400
1.950
1.950
1.510
2.440
3.920
1.600
2.400
1.950
1.950
1.510
2.440
3.920
1.600
2.400
1.950

1.950

0.05167
0.94656
-0.01708
0.02497
0.00489
0.00107
-0.00244
0.00275
0.00000
0.00000
-0.00004
0.00003
-0.00004
-0.00008

0.01889
-0.25592
0.77745
0.09939
0.16359
0.18636
-0.00835
0.02484
0.00695
0.00215
-0.06403
-0.00988
-0.02628
-0.05640

-0.00848
0.08241
-0.30752
-0.04132
0.14954
0.79979
0.00483
0.24413
0.05935
0.00396
-0.09293
0.01706
-0.01929
-0.06593

0.88270
-0.07083
0.23189
0.25445
-0.01985
0.04526
-0.06381

0.72081
0.11532
0.24859
0.05473
0.00403
0.00935

-0.02691

Tableau 1 Les nombres quantiqués, , |, ,m, ) et les différents coefficient&, , <, )

inclus dans les combinaisons linéaires des orkitaiemique de la molécule d’eau.

Les cing orbitales moléculaires nécessaires patnrdda molécule d’eau sont

la; 2ay 3a;, 1b, 1b; respectivement.

15



Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

| .3 Description de I'état final

L’état final est représenté par un produit de déanctions d’ondes, I'une décrivant la
particule diffusée et 'autre les électrons deildec Si les phénomenes d’échange électron
éjecté-électrons de la cible sont négligés la fona’onde décrivant tous les électrons se

factorise par un produit de deux termes :

Wi (yelioKeiSprenS10)= P (e TS P (B0 d 1 T v B1081 08 15 1 102 S)s (18)

dans lequel, (F,,...F, K, S, ,...8,, ) €st un déterminant de Slater 10*10.

Finalement la fonction d’onde décrivant I'état fis&crira :

W1 =4, (K 18Pk B8P (T Tip 80510 (19)
Nous allons maintenant examiner les différents riesdétilisés pour décrire le produit

Broe =0 (Ko )P (K T) (20)

| .3 .1 le modele FBA-CW

Dans le cadre de la premiére approximation de Barparticule incidente interagit avec la
cible une seule fois) la particule diffusée estril@gar une onde plane (donc on néglige
toutes les interactions de cette derniére aveibla ionisé€e et I'électron €jecté). L’électron
éjecté, généralement moins rapide, est alors dgaritune onde coulombienne. Ceci
signifie que I'on prend en compte linteractionaiten éjecté-ion BD*. L’avantage de ce
modele est de ramener le calcul des éléments decenéiel que celui dd;) a de simples
expressions analytiques. Ceci permet un calcul tegsde des sections efficaces
différentielles doubles (DDCS) et simples (SDCS).

L’expression de I'état final représentant la paitcdiffusée et I'électron éjecté sera ici :

ik ize
Ko, € TRl

% _lz, .. T
(277.)3/2 € 1 Fl( ke !l! I(Ig E+ I<1G_)’ (21)

16



Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

Z. correspond a la charge ionique efficace et sdase grgale a 1 (Brothers et Bonham
[33]). Le calcul de I'élément de matridg nécessite le calcul de I'expression suivante :

eiizefe e e I

MFBA—CW:<(27T)3/2 el (1+ ke)lF( 1- '(ker'l'ker))éK e, (?)> (22)

ou ¢, (r') désigne une orbitale de Slater. Le calcul de 22 se faire EXACTEMENT en
suivant la méthodologie développée par (Brother8atham [33]) pour des ¢,(1;)

correspondant a 1s, 2s,02Rp1, 2p1, 3@, 3P, 3p1, 4p, 4p et 4p; et étendue par Dal
Cappello (Thése d’'état 1986, non publiée) a 3s3ds,3d1, 3d;, 3, 3d,, 4fy , 4f;, 4f,,

4f,, 4f,, 4f; et 4f3. Nous détaillons maintenant cette méthode pouwrdssie 1s et 3p

1.3.1.1 Exemple de calcul :(1s)

eilZe.r . _ _ _ . ks 32 .

M g :<(271)3’2 ™' (L+ia), F (-ia,1-i K. +K,T ))(eK' ﬁe > (23)
avec a=2

K

r©)  fas cal gt
F(a,cg=——"—| 71—t & di 24
HOE D o e-a &4
d’'ou
1 4

Ry, L 4K, )= = [t (1t et (25)

ria)r (1-ia)?

- em/2l—(1_ |0') 3/2 ia-1 ia (K—kg)-F Kt t &
Mas { (2m)*'? }L/_}L‘(a)l‘(l m)}jt a-t dtLé é;(éé /d (26)

transformée de Fourier

B i el P A\t am
M“{ (2m)*"? }\/E{r(ia)r(kia)%”(dgj{ T+ dt, (27)

17



Chapitre | Eléments de la théaks collisions

avec G=K-k(1-t) et B=e-ikt

o’ +B°= A+ Bt avec A=(K-K)'+&*; B=-2[K +iek — Kk

et

_| € (1-ia) | %7 4t [ PN o
M“{ (21)* }\/;_T{I‘Ga)l'(l—ia)}(dgjjét a-1 (Aj(l @)

avecwz_—:’ et A+B=K*+&’-K -2igk,

par l'utilisation de la relation :

l —
[ttt a-aty e =TOLCTD o b c),
0 r(c)
ici b=ig; a=1; c-b-1l=-ig=>c=-ia+1+ia=1
Et
1 . s
j £ (1-1)" (1- ot )t = Hiord-ia) ,F (Lo w ),
0 r(1)

ol ,F(Lia,Lw)= (1-w)"

| 2 _ 3/2 _ —-ia
M, = © r(13/2|0') d 4”(_(1) i(]—"'_Bj
(2m) T de )| A A

donc

soit :

=S T2 G s )
T de

Sionposef =A"" et g=(A+B™, di(fg): fg+ fg
£

(28)

(29)

(30)

(31)

(32)

18



Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

f'=2c(a—-1)A"?
Avec (33)

g’ =2(e—ik,)(-ia)(A+B)™™

_ €T (-i)e¥V2
1s T (34)
[26(a —DA? (A+B)' + A 2( ~ ik, )(-iar )(A+ B)'"*]

M

Vérification
1) pour z - 0 on doit retrouver la simple transformée de Fouteds :

_53/2\/525_ 23/255/2
Mls_ T F_n(gz_'_ 2\ 2
p°)

et
2512 £512

Xlsuj):ﬁTZx/TT(«&"‘ p?)?

2)pour z=¢ et K=0 alorsM ((K=0)=0

_enu/2l—(1_ ia)£3/2\/§
”Aia—Z(A+ B)—ia—l

M (K =0)= [2¢(a-1)A+B)- 2a ik, A

et (A+B),,=&-K-2igk ; A_,=&+k’

—&T (1- i )e¥ %2
ITNG_Z(A+ B)—ia—l

M (K :0):{ }[(Z‘Eia— 2)(€” ~k?~ 2ek, )~ 2a €-ik )€ +k2))

| e (1-ia)e¥ 2 iz _ s L2 2z, o o
Mls(K _0)_|: ITA\W_Z(A+ B)—ia—l :||:(2£ Ig Zgj (g ke 2gke) Ig @ Ike)(g +ke)j|

M (K =0)= {—em’zra— ia)£3’2x/§}

ITNG_Z(A+ B)—ia—l

ng (€2 -k -2iek,) - 26 (2~ K2 - 2ieke)-%(53+fk§- kg iki)}

e e

M. (K=0)=0

19



Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

1.3.1.2 Exemple de calcul : ( 2p0)

eilzelr V04 . . . D i_lr 2 —
M2, :<(27T)3/2 e (L i), R (a1 (e +K T ))‘eKI V3 e M> )

[ot@-t) e et e g B ar (36)

_| €7 (- iar)2¢>? j
2P0 (23 oF(laf)r(l i)

On pose

g=K-k(@1-t); B=¢e-ikt

mlzr(l |a)2£5’2 1 o . qyo(
i @;<2n)3’2r(a)r(1—na)j e (dfj(q +ﬂ) =
N i o Y. \/—:%(jjx
2po (2n)3/2\/_3|_(a)r(1—i0')\/_ de (37)

0o ot , o [0 o

Car

qcost, =k —k co®, — k cof, @tF K-k cdy-k cést k g (38)

o +5°= A+Bt; A=(K-K) +&”; B=-2[K +isk,~ Kk, ; w=—r (39)
l —
I " (1-t)" (1-tw) ?dt = wz F. (a,b,cw) (40)
0 r(c)
l . .
> pour la premiére intégralejt'”‘l(l—t)"”(l—tw)’zdt
0
donc
b=ia ; a=2; c=-ig+1+ia=1
et
2F1(2,ia,1,w)=%[w(l—wf”] = (Fw)+igwEFw)™ (41)
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Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

1
> pour la deuxiéme intégrale j't“’ (1-1)77 (1-tw)?dt
0

donc
et

2F1(2,1+i0',2;a)): (1_w)-ia—1
Donc

Jl'ti”’l(l—t)“” (1-tw)? =T (a) (I-ia)[l- w+iaw](l- w) " dt

[ia+)r 1-ia) (1= Y

F2) “Coial (oY (Hia)(-w)'

Jl't“’(l—t)“” (1-tw)™

alors

_ €T (- ia)2™ &3 ~d\r o p, pyet
Mon = B far (ae 9]
{k,[ A+ B(1- ia)] + k,cosb.ia A

avec: Kk, =k —k,cosf, -k, cod,

Onnote f=A7; g=(A+B)™"; h=Kk[A+ Bl- ir)]+ k cosd,ix A
%(fgh): f@gh+ fgd" h+ fgi
O =2e(a-2)A"2; g¥ =-2(e-ik,)(ia +1)(A+B)"?
h® =k [2¢€ - 2ik (1- ia)]+ k codd ja Z

donc :

M - em/z r(l—ia) 2(3/2)85/2i(—1)[ f (1)gh+ fg(l)h+ fgh(l)}
T

Rpo

(42)

(43)

(44)
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Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

Vérification

~4ek (A+ B) 2(3/2)5(5/2)(_0 2(7/2)8(7/2)”(Z

1) siz-0

T N(A+B R CETS)
2 2‘7’2)5(7’2)ipy1 pyo \/_
CBIr (PP e J_
soit

2(7/2)5(7/2) |kz
T (pZ +£2)3

/Y2p0 -

2) si K=0etz=2¢ M,, -0

Actuellement, et avec l'aide de S. Houamer et And&auri, le calcul de (15) a été effectué
pour :

1s-12s, 2p-12p, 3d-12d, 4f-12f, 5g-12g, 6h-12h1Zii- 8]-12j, 9k-12k, 10I-12] et10m.
Tous ces calculs analytiques ont été vérifiés peEsideux cas particuliers :

si Z=0 on doit retrouver la simple expression dedasformée de Fourier

éK“ dr 45
X(P) = j(z )3,2 AGLH (45)
et
-_N | PGy )
X(P) = (ﬂ)s,zzm(zlia')( [ (p2+£2).+1} (46)
avec

@,(r) =Nr, e Y"(6,9)
et pour K=0 ete =— on doit trouver 0. En fait, avec la précision dedinateurs on doit se
n
contenter de 18 .
Le calcul de ces termes nous permettra d’appligete méthodologie a des molécules

plus complexes telles que l'uracile et les basd5AdxN.
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Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

| .3 .2 le modele 2CW

Lorsque la particule diffusée a méme vitesse qlle de I'électron éjecté il est logique de
la décrire de la méme facon. Ainsi le modele 2C\Wsh(fz [34]) décrit chacune des deux
particules par une onde coulombienne en tenant wonde I'effet répulsif pour
I'interaction particule diffusée-cible ionisée et Beffet attractif pour I'interaction électron
éjecté-cible ionisée. Mais ce modele ne tient paspte de l'interaction particule diffusée-
électron éjecté.

L’état final peut s’écrire

-~ explk. ) _r. e
¢(p,e)(ks’ rO’ked rl) - (2]7_)3/20 lFl[IﬂZs /ks’]"_l (ks 'r0+ ksro)]
- . exp(ik, T . e
xexp(_;zs'u}r (A-izpt Tk )% (;(TI)‘;/; )1 Fl["Ze Ik, L-iKk E+ kg j (47)

xexp(%j [ (1+iz, /k,).

e

pour lequel les charges vues par le proton difetd&lectron éjecté sont définies comme
les charges ioniques effectives avee z; = 1.

Le calcul de I'élément de matrice

1
+—
r.01

M 2cw(lzs’ Re) =<¢( né

-1
r.0

dg m> , (48)

nécessite le calcul de I'intégrale générale :

| =“dr»0dre—1rme—cro gan 'év—l?s).ro 'év—lZe).rl ig.ro i%r1 %
1

- - : (49)
FlagLiky+k o) F (o, K +k )
En utilisant :
_ Tt oaaig avar ol - (D)
lFl(a,b,z)——r(b_a)r(a).([éf‘ (1- 9 é—r(b—a , (50)
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Chapitre | Eléments de la théals collisions

Puis :
~Aloy
e .[ |q he ig.f ,
o "o q +)I2
On obtient :
1 1 ia —1(1 t )—iastia —1(1 t )—ia
| = [dt, [ dt, L j X
S F(l ia ) (a )r(-ia )N (a,) 27 'q +/1
J‘ dr.di g e gl o 11 Ks(1-to)+0+ Pl g [9-Ke(1-t)-1+6]
oY1 ro
Soit

_J’J'J' Zqi@)ld} e:ﬂl e O ia-a)s
1

Avec i, =c-ikft, ;i =a-ikt ; G =k(l-t)-V-petd =v-k(l-t)+W

L’intégrale de Lewis [73] donne :

j dg 772? dv
@ +A(a- Q2+ LA - *+ud  ~ JavBwy’
Avec
Y=UG - )+ (et ) W G HA+ ) A gH A+u) T,
Et
B=A(G—8)° +(uy+ )1+l o+ i+ A+, qo+ p g+ AT,
D'ou
K = 32;7“]—
avi +2pv+y

En suivant la méthode de Roy, Roy et Sil [74] ;
a=(G—G)° +(Uo+ ) et y=[0g+(A+ ) [ G +(A+ 1) 3
d'ou:

t ot t(‘;’s‘l(l—to)“”st‘l”e‘l(l—tl)*”816772T dv

'zjdt"jdti Fl-ia ) (a)r -ia ) {a) jaw’+28i+y’
0 o s s e e o 14

(51)

(52)

(53)

(54)

(55)

(56)

(57)

(58)

(59)
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Chapitre | Eléments de la théals collisions

Et

AV +20PV+y = XV i+ % V- %V - %V
T2V(Y Lt + Yoto— Yot = Y+ 2t 2zt 2

Pour les valeurs déx, X,, %, Vi, Y», ¥, %, 3, Z) voir 'annexe A.

On pose :
avi+2pv+y =0t t+ot,rot+o

avec

001 = le2 + 2 y1V+ %

Oy =X,V +2Y,V+ Z,

O, ==XV =2Y,v— Z

o=-XV-2Yy,v- 7
Et

1 (1 1
Ot tofotrotto (ofsto 1-%
Ot,+0

Puis, en utilisant

— r(C) h -1 _ f\cb1lpq_ -a
,F(abg Z)_—F(b)r(c—b)J;P 1- 9 (1- t77° d
on obtient
B 1677 T t (-t )" dt
e Gayr @ay e op,to

o, +o

1 - -
jt::_ae_l(l_tl)_ial |:1_ tl( aOltO J]):|
0

Soit :

_ 1677 ]‘i dvl ti%t(1—-t,) "= dt
Fra-ia)rGay)s of,+to

° R@ia,,1z)

(60)

(61)

(62)

(63)

(64)

(65)

(66)
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Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

Et
7= Oty =0,
o, +o
Car:
L AN, a'z a(a'+]) _ &
,F@,a',1z)= 1+T+T Z+ .= (F 2)
donc

. t+ —ia,
,FE@ia,,1z)= 14 Zotto 0y
0'0t0+a

Onpose:A=Z ;. p=_27% . to:L ot dt = —B(1+B)dy2
Yo Oy t0y B+(1+B)y [B+(l+B)y]
diou: tet= B™Y - _YA+B)
" [B+@+B)y* T ° B+(@+B)y
donc
—ia, (1+B)y
(1_t0) s = [ ]—ia
[B+(1+B)y
ot +to=0t.+Ag. =0 A+L
o o T T B+ By
Oty +o=—29 [ AB+ AL+ B) y+ §
B+(1+B)y
donc
ot,+o=B(1l+ A %o 1+ Al+B)y
B+(1+B)y Bl+ A
et

e iag-1
o, +to 1 (o, +0)"
00t0+0-+0-01to+0-1 JJO-I-J (O-lsO+0-0t10+0-1+0-zme

(67)

(68)

(69)

(70)

(71)

(72)

(73)

(74)
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Chapitre | Eléments de la tiedes collisions

et
Oty +tO+0ut,+0,=(0 o)t to+o.
= (VO + VOl)(t0+ B) (75)
_ (Vo + Vo) B(L+ B)(L+ y)
B+(1+B)y
Finalement
T I -B(1+ B)dy B%
r(l ia, )r(a > »[B+@+B)y’[B+@+ BT
[@+B)y]” S_ [0, B+ A" 6
[B+(+B)y] "™ [B+(@+ B) 2 (76)
{1+ AL+ B) y}‘”e’l [B+(B+Dy"
B+ A) [(0, + 0, B+ B)(1+ y)]'ae
et avec
O N O a-c
,F(a,b,cl- 2 o) (o= I P+t 2y d (77)
| :16;72Tdv|3“’s‘l (1+ BY % (1 A0 Oy + 0, ) o
’ (78)
,F@0-ia,,1-ia 1,1 A+ B))
B(l+ A)
Puis, en utilisant :
JF@bc=01-F"", Ke be ar) (79)
On obtient :
F(-ia1-ia, 1120 B) ) {A(“ B)} U Flaie 2R (s0)
B(1+ A) B(1+ A B(l A
d’ou I'expression finale
B o 1 o iag o iag - . .
| —16n2.([dv(aj(a+alj (m%j ,F (a, ja,1z) (81)
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Chapitre | Eléments de la tietdes collisions

avec
__ 040,700y
(G +a)0+0) (82)
De facon pratique on procede généralement a urgehaant de variable :
_ 1 _"ds
5, =—— et dv=—, (83)
1+v S,

L’élément de matriceM ., (expression 48) poug, (;) = Ae “" se calcule a l'aide de .

o° e =
MZCW:éaJCI(u:k"V: p=w=0,4=c=0)
- G=k,v=p=w=0,4=c=0
3158 U=k p )

Lorsque ¢, (f;) comporte des termes relatifsrée™™ ou z" x> y° €" il faut alors dériver
I'expression de | obtenue+ 2 fois oun, +n, + n,+2 fois.

Examinons par exemple le cas ge“* (correspondant &p,(F;))

0° - =
M =———|(U=k,v=p=w=041=¢c=0
2o = {gaocow, &K VEP )
5 ) ) (85)
-————1@U=k,v=p=w=0,1=¢c=0
Sioacw, U RVEP )
Notons que les dérivées de la fonction hypergéoguetis’obtiennent a partir de :
LF@bc=L Harl bl o L2 (86)
z c

Le programme écrit pour calculer les éléments deiceaa été concu au départ pour les
collisions simplement ionisantes et doublementsanies. C’est pour cette raison que

figurent les vecteuryet p qui peuvent étre utilisés pour générer les padragulaires
d’une fonction d’onde initiale dépendant de deurialdes.
Actuellement le programme permet de calculer lesvélés sixiemes par rapport a

nimporte quelle variabled,c,a; p, B, A; W, W, W). Il est a noter que les deérivées

septieme et huitiéme peuvent étre obtenues paiesifop double) dérivation numérique a
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Chapitre | Eléments de la tietdes collisions

partir des dérivées sixiemes. Les dérivées d'osdpgrieur a 8 nécessiteraient I'utilisation
d’un logiciel dérivant ligne par ligne le program@RTRAN.

Bien que le calcul deM ,.,Sse raméene a une seule intégrale numérique il ater le

temps de calcul bien plus important que pour I'ééhde matrice du modele FBA-CW.

Ce temps est généralement 20 a 30 fois supérieciretant du a la lente convergence de la

fonction hypergéomeétriquef,.

| .3 .3 le modele BBK

Développé par Brauner, Briggs et Klar [26] danscés de l'ionisation de I'atome
d’hydrogéne pour un électron ou positron, ce mo@&8& prend en compte I'interaction
électron éjecte-cible ionisée, linteraction partec diffusée-cible ionisée et enfin
I'interaction électron éjecté-particule diffusée fonction d’onde de I'état final (qui décrit

I'électron éjecté et la particule diffusée) s’écri

_exp(k, T,

wfl(lzs'FO’lZe’F;L) (2”)3/2

1F1[i,uzs Ik, 1~ (RS Tot ksro)]

xexp "”Zs/”’jr iz B ) D) iz i, 101 3+ k)

2k5 (277.)3/2
. I T N Ly /L 87
xexp Zﬂkjr(lﬂze Ik, )R —|,u4ks—,uk4 L {%.(ro—rlﬁ 'u—fl“rmH (87)

)

xexp LRJF A+ip Mk, — ik,

Cette fonction a une forme asymptotique exactedléiment de matrice nécessaire s ‘écrit

aussi :

M BBK(RS’ RQ = <¢(B§§ ;_]-"'r_l élzi'r°¢ |(Ti)> (88)

0 01

Il nécessite le calcul de l'intégrale générale :
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—Aloy Cly gan I o
gy = [[drydr S— &~ g0hegi-n g «
r01 rIO rl
JFu=iag, Lk go +KoFo)) Folae, 1 K | 4k 7))

—

(g, Lo, tK 5g)

avec dans notre cas :

En utilisant :

. . P -1 —ig,— Qg A K&
(gL Kotk oF 01)):2_77i~[ (t ) (At Jredd Shadt
01

On obtient :
1 —ia;= ia, —
IBBK =N (t3) - 27 O+Jt1+ (_t3) 1(1_t3) [N (ts) - N(ts - O)] dts

avec

jt'” (1-t,) " dt, J'f” L-t,) et

-

N(t) = 2772F(1 ia, )F(a)r(l—la Y ia, )Iq +/1’2><

J-dr '(V )flév.v'rl e_iq-r_l gE'r:ltl iéiil _é"<3-r_l3x

e—CI‘O R R
jdf-(’) PG fé‘ﬁréqf TKeTdo ddbo J5bs
r.0

Avec A'=A-ikt,. L'expression de&K s’écritici :

FHolo &M
=[] dg_e™ €™ je-wngia-as
BBK [
q+A 1

(89)

(90)

(91)

(92)

(93)

(94)
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avec

G =k(@-t)-u-p-kt=g- kt (95)
K

L’intégrale de Lewis [74] s’écrit dans ce cas :

LBBK :I dq
(0 +22) [ (=) + ][ (o 8)" + 1] (99)
T dv
LBBK _v([alvz +2ﬂ'V+V (97)
ou a, S et y sont donnés par :
ay = (G =) + (ko )" || o +(A+ 1) |+ (X +11)?]
(98)
B =N (=) + o+ )" |+ g d + 5+ A7) A+ i+ 7]
d’ou
{av T2Fviy (99)
On peut noter que’ =a et on pose :
Y=o+ () || a?+ (2 + )’
(100)
B= N (=) + (s 1) |* o G+ 4 1|+ 2+ g3+ 27

De fagon générale les expressions ey, x, %, %, %, Y. Yo, %, %. 4, '3, ". et z, seront

obtenues pour :
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Ao A= 2-ikg,
0o U+kt (101)
V- Vv-kt,
Finalement
= 1 e Y o )" .
N(t,) =167 | dv— E (o, ia,,1,Z 102
() =167| J,[J,MJ (U,MJ R, ia,,17) (102)
et
_ _ €™ —e™ T _dyé o, _ _
oo _N(tg_o){ 27i ley” [N(L)= Nt -0) (103)
avect,=———
1+e’
L’élément de matriceM ., pour @, (I;) = Ae ™" se calcule a l'aide dé&,;, :
0° - =
=— |, (=k,v="p= w=0,A= c=0)
BBK BBK i
5 oaoc (104)
——— g (@ =k,V=Pp=W=0,A=c=0
1o w1 =K V=P )

De méme que pour le modeél€& lorsqueg. (I) comporte des termes relatifs,& ™ ou
z'x2yr e’ il faut alors dériver [I'expression dg, obtenue n+2fois ou
n, +n, + n,+ 2fois.

Dans le cas du modéle BBK le programme a aussicétieu pour des collisions

simplement ionisantes et doublement ionisantesprogramme permet de calculer aussi

les dérivées a I'ordre SiX par rapport a n'importequelle
variable(d,c,a; p, B, B W, W, W).
Bien que le calcul d ., se ramene a une double intégrale numérique lpgeta calcul

est de I'ordre de 500 fois supérieur a celui cgroeslant au modele FBA-CW. Il sera alors
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difficile d’envisager de calculer des sections damgent différentielles (puisqu’elles
exigent un intégrale quadruple supplémentairegstéctions totales correspondantes.

| .4 Calcul explicite de I'élément de matrice

Aprés avoir décrit I'état initial et I'état finall inous reste a calculer la quantitg
(équations (10) et (11). Nous allons d’'abord wilifapproximation du coeur gelé qui
consiste a supposer que les fonctions d’ondesvdédries électrons de I'ion sont les
mémes que celles décrivant la molécule d’eau dam&t initial. Puis, considérant que la
simple ionisation est un processus en une étapeac@ire un processus a un électron actif

nous pouvons alors écrire :

—-Z - - (1 1
Tfil :2—7;<l//f(‘%,%ike,f1———

o Ri,fo)vj(m> (105)

01 rO

pour I'élément de matrice relatif a une orbitaleléculaire j.

Chaque élément de matrice peut alors étre caloiéars la modélisation de I'état final.

Il 'est important de noter que les fonctions d’onde§;) correspondent a une orientation

particuliere de la molécule d'eau donnée par leglesnd’Euler (a,5,y) [31,32]. La

section efficace différentielle calculée par I'émh de matrice précédent correspond alors
a l'ionisation de la molécule d’eau pour cette wi@ion particuliere. Nous devons alors
moyenner suivant les angles d’Euler cette sectitinaee différentielle afin de pouvoir
comparer a l'expérience (dans laquelle les molécdleau n'ont pas une orientation

particuliére). Le fait de moyenner suivant les asgt’Euler consiste a calculer une

intégrale triple supplémentaire sdady #dS et a diviser le résultat obtenu par

81
En fait il a été montré que cette intégrale tripkut étre effectuée analytiquement en
utilisant les propriétés des matrices de rotat@ing2].
Les sections efficaces différentielles sont alosnmées sur toutes les 5 orbitales
moléculaires de I'eau car les expériences réalis€eslistinguent pas une contribution

particuliére d’'une orbitale (contrairement aux eigréces de type (e,2 e)).
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1.5 L’approximation de la collision binaire

Dans cette approximation on traite la collisionren¢ projectile et un électron de la cible
dans le cadre de la mécanique classique. Le nay#s eutres électrons de la cible ne
jouent aucun réle sauf celui de fournir une énedgidiaison pour I'électron €éjecte.

Dans les mesures de la section efficace doubledii@tentielle, la distribution en énergie
et en angle de I'électron éjecté sont détermirgless que ces mémes distributions pour la
particule diffusée ne sont pas connues.

La distribution angulaire de [I'électron rapide éfeacomporte généralement un pic
proéminent connu comme le pic de la rencontre f@nai

Nous pouvons utiliser un modeéle simple décrivaatettron qui sera éjecté lors de la

collision par un électron (libre) au repos afiastimer I'angled

crit

qui donne la position

du pic binaire.

Les conditions cinématiques sont : une énergieééle pour les particules incidente et
diffusée et généralement une énergie des élecéjentes supérieure au moins a I'énergie
d’ionisation de la couche étudiée (car I'électrgect® est décrit dans cette modélisation
par une onde plane). La collision binaire se matgfegar I'existence d’'un pic nommé

créte de Bethe tel que (en utilisant la consermadies quantités de mouvement) :
ol =|k -Kk|=k= K= K+ K-2kkcos@.) (106)

on obtient alors :

_KH-K
erit = A1, 107
cos@. ) 2Kk (107)
tel que
k? =2mE,
k: =2m,E, (108)

K =2mE, = 2n( E- E).

Cet angle doit correspondre au maximum de la DDO&llision est bien du type
binaire.
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Chapitre I

Il Résultats et discussion

Dans ce chapitre nous nous proposons d’examinglildité de nos modeles. Il est en effet
important de savoir si le modéle le plus simple AFBW) est capable de reproduire la
plupart des résultats expérimentaux de la sectificaee doublement différentielle a la
section efficace totale. Si tel est le cas nousnpos alors appliquer ce méme modele aux
collisions de particules chargées massives a déscaies beaucoup plus complexes que

I'eau telles que les bases de 'ADN.

II.1 lonisation de la molécule d’eau par impact ggotons
Il nexiste pas de résultats de sections efficatigdement différentielles et nous

commencons donc par étudier les sections efficdaelement différentielles (DDCS)

11.1.1 Section efficace doublement différentielleXDCS)

Les figures 3 a 6 permettent de comparer les @g#sutte notre modéle FBA-CW aux
expériences de Toburen et Wilson [5]. Dans ces rexpees les DDCS sont tracées en
fonction de I'angle d’éjection de I'électron pouifférentes énergies de cet électron. Les
énergies des protons (particules incidentes) ssgectivement de 0.3, 0.5, 1 et 1.5 MeV
On remarque un excellent accord entre notre modERA-CW) et les résultats
expérimentaux, sauf pour de faibles valeurs deglad’éjection et pour certaines valeurs
d’énergie de I'électron éjecté (100 eV, 250 eVHl éV). Dans ces cas notre modele sous-
estime largement les résultats expérimentaux (jasgo facteur de 10) et est incapable
d’expliquer le brusque accroissement de la DDCSexplication physique de cet
accroissement brutal de la DDCS est relativemanplsi : I'électron éjecté a une vitesse
proche de celle du proton diffusé (voir annexe Blire processus de capture se produit a

cause de l'interaction coulombienne attractiveeengrs deux particules. Cette capture dans
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le continuum de la particule diffusée (ECC) cormgp aussi au processus décrit par
Thomas [35]. Comme linteraction électron éjectétipale diffusée n’'est pas prise en

compte dans notre modele FBA-CW le désaccord teéompérience n’est pas surprenant.
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Fig. 3 Distribution angulaire de la section efficacelblement différentielle pour
la simple ionisation d&0O par impact d’un proton de 0.3 MeV pour

différentes valeurs de I'énergie dddttron éjecté.
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Fig. 4 Distribution angulaire de la section efficace deufent différentielle pour la
simple ionisation dél,O par impact d’un proton de 0.5 MeV pour différente
valeurs de I'énergie de I'électron éjecté.
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Fig. 5 Distribution angulaire de la section efficace dembént différentielle pour la simple
ionisation deH,O par impact d'un proton de 1 MeV pour différentaseurs de
I'énergie de I'électron éjecté
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Fig. 6 Distribution angulaire de la section efficace blement différentielle pour la
simple ionisation dél,O par impact d’un proton de 1.5 MeV pour différentes
valeurs de I'énergie de I'électron éjecté
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(Ev) E; =0.3 MeV E; =0.5 MeV E =1 MeV E =1.5 MeV
[6.0B)] =7386 |[6,(B)]| =77.57|[6,(B)| =8L2%4|[4,(B)| =82.86
» [6.CA)| =7242|[0,CA)| =7649 |[6,CA)| =8049 |[6.CA)]| =822%4
[6.(B,)| =69.85|[6,(8B,)| =7452||6,(B)] =79.12|[6.(B,)]| =8113
[6.CA)| =6005|[6,CA)| =67258||0,CA)] =7413|[6.CA)] =77.10
[6.('B) _=69.73 [6.¢ Bl)lm =74.43 |[6,('B) _=79.08 [6.('B) _=8108
. [ee(%)lm =72.4% |[6,¢ A)]cm =73.89 [ee(%)lm =78.69 [ee(%)lm =80.78
[6.0B,)] =67.72|[6,(8B,)] =72.92|[4,(B,)] =78.0F|[6,(B,)] =80.23
[6.CA)| =6292|[6,CA)| =69.36||0,(CA)] =7557|[6.CA)] =78.26
[6.(B)| =6385|[6,(B)| =70.02|[6,(B)] =76.03 |[6,(B)] =7863
100 [6.CA)| =6332|[6,CA)] =69.65||6,CA)| =7576|[6.CA)| =78.4F
[6.(B,)| =6237|[6,(B,)| =6892||6,(B)] =75.28|[6,(B,)]| =78.03
[6.CA) _=58.82% [6.¢ A)]Cm =66.37 | [6,(A) =735 [6.CA) _=76.62
[6.('B) _=49.46 [6.¢ Bl)lm =59.77 | | 6,('B) _=69.12 [6.('B) _=73.10
e [6.CA)]  =49.06 |[6,CA)] =5950|[6,CA)] =6897|[6,CA)| =7296
[6.(B,)| =4835|[6,(B,)| =59.0T||4,(B,)] =6865|[6,(B,)]| =727F
[6.CA)| =4569|[6,CA)| =57.22||0,CA)] =6750 |[6.CA)] =7179
|6.0B)] =324r |[6,(B)]| =5335||4,(B)| =60.83
e [6.CA)| =3216|[6,CA)] =53.23||6,CA)| =6074
[6.0B,)] =317 |[6.(B,)] =53.02[6,(B,)] =60.58
[6.¢ A)]Cm =30.02 | [4,(° A)Ln =53.22 | [4,(A) _=60.00
[6.('B) _=3432
7200 [6.CA)] =34.26
[6.(B,)| =34.12

I

6,’A)| =3359

Tableau 3 Les valeurs théoriques des angles d’'éjectionespondant au pic de la

collision binaire pour des énergies du protomdent de 0.3, 0.5, 1 et 1.5 MeV pour
différentes valeurs d’énergie de I'électrorc&ge 12, 50, 100, 250, 750 et 2200 eV
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nce

E=0.5 MeV E=1.5 MeV
Ee (€V)
Théorique| Expérience théorique Expérie
12
50 55.54° 74.66° 79.76°
100 54.89° 49.84° 75.95° 74.71°
250 53.36° 54.35° 69.56° 69.56°
750 25.71° 19.42° 59.70° 59.70°
2200 33.24° 29.67°

Tableau 4 Comparaison entre les angles d’éjection critighésriques et

Expérimentaux correspondamt@ collision binaire pour différentes énergies

incidentes du proton et pdifierentes énergies de I'électron éjecté.
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Les tableaux 3 et 4 correspondent au cas ou l@siooll proton-molécule eau peut étre
traitée comme une collision binaire.

Le tableau 3 donne les valeurs calculées analytigué de I'angle correspondant au pic
binaire pour chacune des orbitales moléculairesplas externes et pour chacune des
énergies incidentes du proton.

On remarque que certaines fois on ne peut pas aeoipic binaire car la vitesse de
I'électron éjecte est supérieure a celle du praddfusé. On observe ce cas pour un
électron éjecté de 750 eV et un proton diffusé deNdeV pour lesquels la vitesse de
I'électron est de 7.42 u.a. et celle du protonudiéf de 4.47 u.a.

On remarque la méme chose pour I'électron éjeet2200 eV qui a une vitesse de 12.71
u.a. avec un proton incident de 1.5 MeV qui avtesse 7.74 u.a..

Le tableau 4 permet de comparer les valeurs théeside I'angle d’éjection correspondant
au maximum de la section efficace doublement difigelle avec les valeurs
expérimentales pour deux valeurs de I'énergierdtop incident 0.5 et 1.5 MeV.

Comme prévu l'accord se révele tres bon pour léoprincident avec 1.5 MeV et moins

bon pour le proton de 0.5 MeV.

Théoriguement on obtient une variation de la positiu pic binaire d¢g,] . = 55.54
degrés pour un électron de 50 e\{@]crit = 25.71 degrés pour un électron de 750 eV.
Expérimentalement le pic binaire se décale[él_ =49.84 degrés pour un électron de

100 eV a[ee]cm = 19.42 degrés pour un électron de 750 eV (I'émedgi proton est de 0.5

MeV).

Pour un proton de 1.5 MeV on remarque un décalagpia binaire théorique dEﬁe]Crit
=74.66 degrés pour un électron de 50 e[\l9e:}Crit = 33.24 degrés pour un électron de 2200
eV. Le décalage du pic binaire expérimental esrﬂda.[ié?e]Crit =79.76 degrés a 50 eV a

[6.] .= 29.67 degrés & 2200 eV.
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Les figures 7 et 8 permettent de comparer les ta&sutle plusieurs modeles avec deux
expériences de Toburen et Wilson [5] pour lesgad#eprocessus ECC se manifeste. Les
modeles FBA-CW et 2CW ne peuvent reproduire l'assement de la DDCS de 20
degrés a 0 degré. Par contre le modéele BBK, qdutindnteraction électron éjecté-
particule diffusée reproduit cette augmentatiort #nla surestimant. Cette surestimation
est peut-étre due au fait que nous n’avons paiséutile charges effectives. Nous avons
toujours considére iciZZs~1.1l faut néanmoins noter I'excellent accord dér@manodele
BBK pour des angles d’éjection entre 50 degré6tdegrés. Si maintenant on considére
le modele FBA-CW avec le facteur de Salin on obssenv excellent accord pour les petits
angles mais ce modele sous-estime la DDCS pournigies d’'éjection supérieurs a 80

degrés. Ce modele consiste a multiplier les résutta modele FBA-CW par un facteur S :

Avec
ke =[K K|

Ce facteur S dépend de et ne prend donc pas en compte directement kntem

électron éjecté-particule diffusée. En fait, commparticule incidente est diffusée

généralement avec un angletres faible on peut effectivement considérer que

<=k

Dans la figure 8 nous avons tracé les résultataallele CDW-EIS [22,23] qui prend aussi
en compte linteraction électron éjecté-particuffudée. Ce modele n’utilise pas une
fonction d’onde initiale de qualité et sous-estiamgement la DDCS pour des angles
d’éjection supérieurs a 80 degrés. Par contreoiloauit mieux la DDCS pour de faibles

valeurs de I'angle d’éjection.
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La figure 9 permet de comparer les résultats thges des modéles FBA-CW (avec et
sans facteur de Salin) ainsi que ceux de Senget§lLbt les expériences de Bolorizadeh
et Rudd [9] pour des protons incidents de 100 Kegun modéle ne reproduit
completement les résultats expérimentaux. La gmseompte du facteur de Salin permet
d’expliquer 'augmentation de la DDCS pour des angl'éjection inférieurs a 30 degrés

mais sous-estime largement I'expérience pgusupérieur a 70 degrés. Le modele FBA-

CW de Senger sous-estime encore plus largemempiéfeence que notre modéle FBA-
CW avec le facteur de Salin. La différence de tésuentre ces deux derniers modéles
provient sirement du fait que nous avons utilise hien meilleure fonction d’onde pour

représenter I'état initial de la molécule d’eau.
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Fig. 7
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Distribution angulaire de la section efficameiblement différentielle pour la
simple ionisation de la molécule d’eau par impaghgroton de 0.5 MeV.
L’énergie de I'électron éjecté est de 250 eV.
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Fig. 8 Distribution angulaire de la section efficace dembént différentielle pour la
simple ionisation de la molécule d’eau par impaghgroton de 0.3 MeV.
L’énergie de I'électron éjecté est de 100 eV.
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Fig. 9 Distribution angulaire de la section efficace deutent différentielle pour la simple
ionisation deH,O par impact d’un proton de 100 keV pour différentakeurs
de I'énergie de I'électron éjecté.
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DDCS (a.u.)
'SL

Fig. 10Contribution de chaque orbitale moléculaire detdécule
d’eau a la DDCS pour un pratienl.5 MeV et une énergie de I'électron
éjecté de 250 eV.
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La figure 10 montre la contribution de chaque @lbimoléculaire a la section efficace
doublement différentielle. Contrairement a ce doe pourrait penser la contribution de
I'orbitale la plus interne (Laest loin d’étre négligeable lorsque I'angle ditjen varie de
130 degrés a 180 degrés. Par contre entre 30 detgp@degrés elle est effectivement

négligeable.

En conclusion a cette étude des DDCS on peut emrééglie le modéle FBA-CW
reproduit la plupart des résultats expérimentaux Isasque la vitesse de I'électron éjecté
approche celle du proton diffusé. Dans ce derrasran peut utiliser le facteur de Salin
bien qu’il sous-estime les DDCS pour des anglegdf@®n supérieurs a 90 degreés, ou le
modele BBK bien qu’il surestime les DDCS pour degles d’éjection inférieurs a 30

degrés.
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11.1.2 Section efficace simplement différentielleDCS)

Lorsque I'on integre les DDCS par rapport a I'angtdide relatif & I'électron €jecté on
obtient les sections efficaces simplement difféedies (SDCS).

Les figures 9a et 9b permettent de comparer ladta¢s de notre modele FBA-CW (sans
le facteur de Salin) avec les résultats expérimente Toburen et Wilson [5] (fig. 9a) et
ceux de Bolorizadeh et Rudd [9] (fig. 9b). On catestun excellent accord sauf pour des
énergies de | électron éjecté inférieures a 5 el@hsDce cas I'expérience montre une
décroissance de la SDCS au fur et a mesure querdii@nde I'électron éjecté deécroit, alors
gue notre modele prédit un accroissement de la SDIG®Ns la présence d’un pic pour
1.5 MeV et pour une énergie de I'électron éjectécpe de 400 eV. Ce pic est diO au

processus Auger, lequel n’est pas pris en compte datre modéle théorique.
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Fig. 11 La section efficace simplement différentielle dsilaple ionisation de la molécule d’eau en fonttie I'énergie de I'électron éjecte
pour différentes valeurs d’énergies du proton iectd
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[ .1.3 Section efficace totale

Si on intégre les SDCS par rapport a I'énergie élestrons éjectés on obtient la section
efficace totale. Nous avons représenté cette dernge partir d’'une énergie incidente
supérieure a 100 keV car I'approximation de Boresh’plus valable pour des valeurs
inférieures a celle-ci.

L’accord de notre modele FBA-CW (sans facteur déinpeavec les divers résultats

expérimentaux est excellent, ainsi qu’'avec les ltd@suthéoriques de Gervais et al.[39].
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TCS(cm’)
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107" |
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Fig. 12 La section efficace totale en fonction de I'giedu proton incident. Les résultats
théoriques (modele FBA-CW) sont comparés a deaékmexpérimentales :
cercles et triangles Rudd et al. [7,40], diamard®Bzadeh et Rudd [9]. Les

étoiles représentent les résultats théoriques deaSeet al. [39]
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[1.2 lonisation de la molécule d’eau par impact gmrticules alpha

L’étude de l'ionisation de la molécule d’eau pas geotons a montré la validité de notre
modéle FBA-CW pour des énergies incidentes sup@&sea 100 keV, des énergies de
I'électron éjecté supérieures a 5 eV et des vitedsd'électron éjecté différentes de celles
du proton diffusé. Notons que dans ce dernier @gplication (colteuse en temps de
calcul) du modele BBK ou du modele FBA-CW avecdetéur de Salin (moins codteuse
en temps de calcul) permet d’expliquer une paerésultats expérimentaux. Il nous reste
maintenant a vérifier ces résultats dans le cadiahésation de la molécule d’eau par des

particules alpha [76].

11.2.1 Section efficace doublement différentielle§DCS

Comme dans le cas de l'ionisation par impact ddop il n’existe pas de résultats
expérimentaux de section efficace triplement défifdielle.

Les figures 11,12 et 13 permettent de comparerdssltats de notre modéle FBA-CW
avec ceux de I'expérience récente de Oshawa Etdlpour trois valeurs de I'énergie des
particules alpha incidentes: 6 MeV/u, 10 MeV/ul& MeV/u. L'accord se révele
excellent sauf pour des énergies de I'électront&jde 19.2 eV (figures 11 et 12) et 38.5
eV pour la figure 13. Dans ces derniers cas l'atoest moins bon pour des angles
d’éjection inférieurs a 30 degrés et supérieurs8@ degrés. Notons également un autre
désaccord pour une énergie de 385 eV (figure 1@8nsCce dernier cas il semble que
I'expérience ne soit pas fiable vu les oscillatiangs fortes décrites par les points
expérimentaux.

La vitesse des particules alpha étant beaucoupgoéusie que celle des électrons éjectés,

le processus de capture dans le continuum ne siestarpas ici.

La figure 14 représente la DDCS en fonction dedigie des électrons éjectés, pour des
angles d’'éjection fixés a 15 degrés, 30 degrés eegrés. On note un bon accord entre les
résultats de notre modele FBA-CW et les expériengalssées par Toburen et al. [9] pour
une énergie des électrons €jectés supérieure a (bapyelons que cette limite de 5 eV
avait aussi été trouvée pour le cas de l'ionisapar protons). On remarque également

gue la théorie sous-estime I'expérience pour urexgim des électrons éjectés comprise
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entre 50 eV et 500 eV pour un angle d’éjection sleldgrés. L'explication de ce désaccord
est due a la présence du processus ECC qui seastanifour des petits angles d’'éjection
et pour une énergie des électrons éjectés procH0@e=V (de sorte que la vitesse de
I'électron éjecté soit égale a celle de la paréalpha diffusée). On aurait pu le vérifier en

appliguant le modéle BBK ou le modele FBA-CW awetacteur de Salin.
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Fig. 13 Section efficace doublement différentielle pausimple ionisation de la molécule
d’eau par des particules alpha de 6 MeV /u en fonate I'angle d’éjection et
pour différentes valeurs de I'énergie de I'électéjecté.
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Fig. 14 Section efficace doublement différentielle pausimple ionisation de la molécule
d’eau par des particules alpha de 10 MeV /u entfomcle I'angle d’'éjection et
pour différentes valeurs de I'énergie de I'électégecté.
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Fig. 15 Section efficace doublement différentielle pausimple ionisation de la molécule

d’eau par des particules alpha de 15 MeV /u entfomcle I'angle d’'éjection et
pour différentes valeurs de I'énergie de I'électégecté.
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Ee(eV)

Ei=6 MeV /u

Ei=10 MeV /u

Ei=15 MeV /u

19.2

[6.("B))] oy, =86.26°
[6.°A)] o1 =86.07
[6.('B,)] ¢ =85.68°
[6.(°A)] e =83.66°

[6.(°B)] o =87.1C°
[6.*A)] o =86.96°
[6.('B))] 1, =86.65°
[6.(*A)] ;, =85.10°

[6.("B)] . =87.64°
[6.CA)],, =87.52
[6,('B)],, =87.27
[6.°A)] ., =86.00°

38.5

[6.('B)] oy =85.79°
[6.(°A)] o1 =85.66°
[6.('B,)] o =85.39°
[6.(*A)] e =83.96°

[6.('B)] o =86.75°
[6.(*A)] ., =86.64
[6.('B)] o =86.47
[6.(*A)] o =85.33

[6.('B)] o =87.34
[6.*A)] ., =87.26
[6.('B,)] oy, =87.08°
[6,(*A)] ;, =86.19°

96.2

[6.'B)] . =84.39
[6.(°A)] oy =84.3C°
[6.('B,)] oy, =84.13°
[6.*A)] o, =83.22

[6.('B)] o, =85.65°
[6,(°A)]., =85.59
[6.('B,)] oy, =85.45°
[6.(*A)] ;, =84.76°

[6.('B)] o, =86.45°
[6.°A)] ., =86.40°
[6.('B,)] o, =86.29°
[6,(*A)] ;, =85.72

192

[6.'B)] . =82.55
[6.(°A)] oy, =82.49
[6.('B,)] s, =82.36°
[6.(*A)] o =8L.72

[6.('B)] . =84.23
[6.*A)] o =84.1F
[6.('B))] oy, =84.10°
[6,(*A)] ;, =83.60°

[6.('B)] oy, =85.29°
[6.*A)] o =85.26°
[6.('B))] oy, =85.18°
[6,(*A)] ;, =84.78°

385

[6.('B)] e =79.77
[6.CAN o =79.72
[6.('B)] e =79.64°
[6.CA)] o =79.18°

[6.'B)] . =82.10°
[6.*A)] o =82.06°
[6.('B))] oy, =81.99
[6.(*A)] ;, =816

[6.('B)] . =83.55
[6.*A)] o =83.5
[6.('B))] oy, =83.47°
[6,*A)];, =83.18°

673

[6.('B)] 1 =76.62
[6.°A)] . =76.58
[6.('B)] o =76.52
[6.(*A)] oy =76.17

[6.('B)] i =79.67
[6.(°A)] oy =79.65°
[6.('B,)] oy =79.59
[6.(*A)] ; =79.3%

[6.('B)] oy, =81.58°
[6.(*A)] ., =81.56
[6.('B,)] oy, =81.52
[6,(*A)] ;, =81.30°

Tableau 5 Les valeurs théoriques des angles d’éjectionespondant au

pic de la collision binaire pales énergies des ions incidents

de 6.0, 10.0 et 15.0 MeV /ufHet pour différentes valeurs

d’énergies de I'électron €jeci®.2, 38.5, 96.2, 192, 385, et 673 eV.
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Ei=6 MeV/u Ei=10 MeV/u Ei=15 MeV/u
Ee (€V)
Théorique| ExpérienceThéorique| ExpérienceThéorique| Expérience
19.2 85.3° 85° 84.6° 90°
38.5 76.3° 85° 81.1° 90° 84.3° 85°
96.2 79.6° 85° 80.5° 90° 80.1° 85°
192 79° 80° 86.6° 85°
385 80.1° 80° 81.2° 80° 82.8° 85°
673 75.8° 75° 79.2° 80°

Tableau 6 Comparaison entre les angles d’éjections critignésriques et
expérimentaux coraggant a une collision binaire pour différentes
énergies des parésulpha et pour différentes énergies des

électrons éjectes.
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Fig.16 Section efficace doublement différentielle pdianisation de I'eau par des
particules alpha de 1.2 MeV en fonction de I'énedg I'électron éjecté pour
trois angles d'éjection fixés & =15°et , =30°, et 8, =45° . Les résultats
théoriques (ligne continue) obtenus par le moB&A-CW sont comparés

aux expeériences de Toburen et al. [6]
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Les tableaux 5 et 6 correspondent au cas ou lsioollparticule alpha-molécule d’eau

peut étre traitée comme une collision binaire.

Le tableau 5 donne les valeurs de cet angle pcacucte des 4 orbitales moléculaires de
I'eau (nous avons exclu l'orbitale la plus interpeur chacune des énergies incidentes de
la particule alpha. On peut noter que les variatide cet angle sont tres faibles et
dépendent fort peu de l'orbitale moléculaire. Orutpdonc en déduire que l'angle
d’éjection correspondant au maximum de la courBeriue (donnée par le modéle FBA-
CW) devrait alors étre tres proche de celle deglamritique calculé dans le tableau 5 et

de celui fourni par la courbe expérimentale.

Le tableau 6 permet de comparer les différentemuvalde I'angle d’éjection correspondant
au maximum de la DDCS (théorique et expérimental).

Comme attendu l'accord se révéle étre tres bon pénergie la plus élevée des électrons
éjectés 673 eV : le tableau 5 donne 76.5 degrébglarie 75.8 degrés et I'expérience 75
degrés pour une énergie incidente de 6 MeV/u. loatest également excellent pour une
énergie incidente de 10 MeV/u. Pour 385 eV l'accestl aussi tres bon mais il devient
moins bon pour 192 eV et pour les valeurs plusldailde I'énergie des électrons éjectés.
On peut effectivement limiter a au moins 100 eViéégie des électrons éjectés afin que le

modele de la collision binaire soit applicable.

Les figures 17a et 17 b montrent les résultateralst par I'expérience (Toburen et al. [6])
et ceux des modeles FBA-CW, 2CW et BBK. Nous remaing des cas pour lesquels la
présence du processus ECC est visible : pour d=gién de I'électron éjecté comprises
entre 10 eV et 400 eV. Dans le cas de la figurel&é§aésultats du modéle FBA-CW sont
comparés a ceux de I'expérience de Toburen et]dl'g6cord est globalement bon sauf
pour des angles d'éjection inférieurs a 30 dedWésons également que I'accord n’est pas
bon pour une énergie des électrons éjectés de 1€ exbins bon pour 20 eV. Dans ces
deux derniers cas la théorie surestime I'expériebadigure 17 b permet une comparaison
de nos trois modeles avec une expérience de Tolatirah[6] pour laquelle le processus
ECC est présent. Le modele BBK reproduit bien Fassement de la DDCS pour les
faibles valeurs de I'angle d’éjection au contraiies modeles FBA-CW et 2CW. Mais,

comme dans le cas de l'ionisation par protongyrigéstime I'expérience. On remarque que
le modele 2CW déplace le maximum de la DDCS veraigyles d’éjection plus petits, ce
qui correspond bien a I'expérience. Ce dernier lt@&smontre bien l'importance d’une
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bonne description de la particule diffusée ici (emele coulombienne au lieu d’'une onde

plane).
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Fig. 1 7 a) Comparaison des résultats du modéle FBA-CW asixtais
expérimentaux de Toburen et al. [6] pour une érdrgiidente des particules alpha de 2
MeV en fonction de I'angle d’éjection, pour diffétes valeurs de I'énergie de
I'électron éjecté.
Fig. 17 b)Comparaison entre les DDCS obtenues par lesrmodéles
théoriques étudiés dans ce travail (FBA-CW, 2C\BEK) aux expériences de
Toburen et al. pour une énergie des particule afighaMeV en fonction de
I'angle d’éjection, pour une valeur fixe de I'éniergjecté de 200 eV.
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11.2.2 Section efficace simplement différentielleDCS)

Nous avons étudié deux séries de section efficagglement différentielle : I'une réalisée
pour des énergies incidentes élevées (figure 1&aljtre pour des énergies incidentes
faibles (figure 18b). Curieusement I'accord entogre modele FBA-CW et I'expérience
est meilleur pour de faibles valeurs de I'énergieidente (figure 18b). Pour le cas des
hautes énergies incidentes notre modéle surestempélience pour une énergie des
électrons éjectés inférieure a 100 eV et la sotistegpour une énergie supérieure a 3000
eV. Nous n'avons pas d’explications quant a I'aregide ce désaccord. Notons que notre
modeéle donne des résultats trés proches de cemodale semi-empirique de Rudd [40],

o4

surtout pour des énergies de I'électron éjectésdiev
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Fig. 18La section efficace simplement différentielle desimple ionisation de la
molécule d’eau en fonction de I'énergie de I'élentgjecté pour différentes
valeurs de I'énergie incidente des particulesalph
Comparaison entre les résultats théoriques obfearue modéle

FBA-CW et les données expéritales.
a) a haute énergie Oshetwa. [14] E = 6, 10 et, 15 MeV/u)
b) a basse énergie Tobetal. [6] € = 1.2 et, 2 MeV).
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[ .2.3 Section efficace totale

La figure 19 regroupe divers résultats expérimentaRudd et al. [48] pour des iogide?”,
Toburen et al. [6] pour des iogsle™, Rudolph et MeltonsHe™). Y figure également un

fit analytique de Uehara et Nikjoo [47]. Notre mizlEBA-CW donne un excellent accord
avec les résultats expérimentaux et le fit. On rgom@que cet accord est bon méme pour
de faibles valeurs de I'énergie de I'électron &eait 50 eV a 500 eV, contrairement au cas

de l'ionisation de la molécule d’eau par impacpdatons.
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Fig. 19Section efficace totale en fonction de I'énerges garticules alpha incidentes
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1.3 lonisation de la molécule d’eau par impact gmrticules C*

Le succes de notre modele (FBA-CW) pour décriressgsivement les sections efficaces
doublement différentielles, les sections efficasiesplement différentielles et les sections
efficaces totales, aussi bien pour l'ionisationlalenolécule d’eau par impact de protons
gue par impact de particules alpha nous incitegpliquer pour un troisiéme cas : celui de
lionisation par des particules’C

Oshawa et al. (non publié) ont réalisé cette arlagepremieéres expériences pour les
DDCS, SDCS et TCS.

ll. 3.1 Section efficace doublement différentiell¢SDCS)

Oshawa et al. ont réalisé une premiére série diexpees pour une énergie de 72 MeV/u
pour les ions & et pour différentes valeurs d’énergie des élestréjectés (de 9.6 eV a
384 eV, figure 20). On remarque un excellent aceartte I'expérience et notre modeéle
FBA-CW, sauf pour le cas de 384 eV pour lequel laimmum & 40 degrés ne peut étre
expliqué par notre modele. Le bon accord a 9.6 &\s@rprenant car ce n’était pas le cas
pour les DDCS correspondant a l'ionisation de I'ean des particules alpha. Notons que
le processus ECC n’est pas présent ici car lessatede I'électron éjecté et de la particule
diffusée sont trés différentes.

Oshawa et al. ont aussi mesuré des DDCS (figurer2ignction de I'énergie des électrons
éjectés pour trois valeurs de l'angle d'éjectio® @egrés, 80 degrés et 150 degrés)
.L’accord entre notre modele FBA-CW et I'expérierast excellent pour une énergie des
électrons éjectés de 10 eV a 80 eV et devient moimspour des énergies plus élevées
surtout pour des angles d’éjection de 30 degrédeeB0 degrés. Curieusement notre
modele sous-estime I'expérience a 80 degrés etutasttime a 30 degrés. Il serait
intéressant de confronter ces résultats a d’aapériences afin de bien vérifier si ce n'est
pas du a des barres d’erreur expérimentales stnsees.
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Fig. 20 La section efficace doublement différentielle derlisation de la
molécule d’eau par des ion§’Gle 72 MeV /u pour différentes valeurs de
I'énergie des électrons éjectés en fonction deglad’éjection.
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Ee(eV)|  E-6Meviu

[6.('B)] o1, =86.40°
[6.(°A)] ., =86.06
[6.('B))] o =85.45°
[6,(*A)] , =83.22°
[6.('B)] o1, =86.36°
[6.(*A)] ., =86.1F
[6.('B))] o, =85.68°
[6.*A)] ;, =84.1F
[6.('B)] o1, =85.86°
[6.(*A)] ., =85.69
[6.('B))] o =85.3%
[6.*A)] ., =84.28°
[6.(°B)] o =85.1F
[6.°A)] ., =84.98
[6’8(182)] ot =84.75°
[6.(*A)] ., =83.9F
[6.('B)] . =84.47
[6.°A)] ., =84.32
[6.('B))] o =84.12
[6.*A)] ., =83.42
[6.('B)];, =82.57°
[6.*A)]., =82.50
[6’8(182)] uit =82.36°
[6.(*A)] ,, =81.86°
[6.('B)] oy =79.80°
[6.*A)] o =79.74°
[6.('B))]  =79.65°
[6.(*A)] o =79.29°

9.6

19.2

38.5

67.3

96.2

192

384

Tableau 7 Les valeurs théoriques des angles d’éjectiongspondant au
pic de la cabis binaire pour des énergies des ions incidents
de 6.0 MeV /&' @t pour différentes valeurs d’énergies de I'élmutr

éjecté : 9.6,2,88.5, 67.3, 96.2, 192, et 384 eV.
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Ei=6 MeV/u
Ee (€V)
Théorique| Expérience
19.2 82.19°
38.5 90.12°
67.3 73.57° 90.07°
96.2 80.75° 89.92°
192 81.70° 91.11°

Tableau 8 Comparaison entre les angles d’éjection crisghéoriques et

expérimentaux correspondame collision binaire pour

différentes énergies incigsmes ions T et pour différentes

énergies de I'électron éjecté
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Fig. 21 Section efficace doublement différentielle pdiamiisation de
la molécule d’eau par des ion§'@e 72 MeV /u en fonction de I'énergie des
électrons éjectés pour trois angles d’éjection
6,=30°et 6, =80° et g, =15C°. Les résultats théoriques obtenus par le

modéle FBA-CW sont comparés expéeriences de Oshawa et al.
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Dans le tableau 7 nous avons rapporté les vatmiﬁe]crit calculées analytiquement a

partir de I'équation (107) pour les quatre orbisalaoléculaire les plus externes de la
molécule d’eau. Puis nous avons comparé les valeéwFeriques avec les valeurs
expérimentales dans le tableau 8.

Le pic binaire est prédit par la théorie a partéirG¥.3 eV pour I'électron éjecté alors que

I'expérience le prédit a partir de 19.2 eV.

On peut prévoir théoriquement le décalage du piwite de[6,] = 73.57° pour
I'électron de 67.3 eV 199]Cm: 81.70° pour I'électron de 192 eV alors que I'egyéce

indique un décalage dé,]_ = 82.19 eV a[6,] = 91.11°.

11.3.2 Section efficace simplement différentielleDCS)

Oshawa et al. (non publié) ont aussi mesuré laosestmplement différentielle toujours

pour une énergie incidente de 72 MeV/u en fonctlenl’énergie des électrons éjectés
(figure 22). Notre modele FBA-CW donne un excell@otord avec I'expérience sauf pour
les faibles énergies (inférieures a 40 eV) pougueies notre modele surestime un peu

I'expérience.
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Fig. 22 La section efficace simplement différentielle pda simple ionisation de
la molécule d’eau en fonction de I'érierde I'électron éjecté pour des ion% @e
72 MeV /u . Comparaison entre les résultats thé@esgbtenus par le modéle
FBA- CW et I'expérience de Oshawa et al.
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[ .3.3 Section efficace totale

La figure 23 représente la section efficace totid’ionisation de la molécule d’eau par
lion C® calculé théoriquement par intégration des sectiefficaces simplement

différentielles par rapport a I'énergie des élemsradjectés. Il n’y a pas de résultats
expérimentaux disponibles actuellement qui auramerinis une comparaison avec les

résultats théoriques.

Nous avons aussi tracé les deux courbes théor{gbésnues par le modéle FBA-CW) de
la section efficace totale divisée par le carrélalecharge de la particule incidente
correspondant & I'ionisation de la molécule d’eauges ions (H, He") dans la figure 24.

On remarque un bon accord entre les deux courlieswds pour le proton et la particule

alpha.
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Figure 23 La section efficace totale calculée par le mod&A&+HW en fonction
de I'énergie de I'ion € incident.
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Figure 24 Comparaison entre les deux sections efficace wtalar I'ionisation de la
molécule d’eau par impact des trois ion$,(He?")
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Conclusion

[l CONCLUSION ET PERSPECTIVES FUTURES

L'utilisation d’'une fonction d’'ondes mono-centriqyeour décrire I'état initial de la
molécule d’eau en phase vapeur nous a permis dmepl sans grande difficulté des
modéles généralement utilisés dans les collisicasicples chargées-atomes. Ainsi le
modele FBA-CW suffit dans la plupart des cas aadpire les données expérimentales,
de la section efficace doublement différentiella aection efficace totale lorsque la vitesse
de la particule incidente est plus grande que @ik électrons de la cible (condition de
validité de I'approximation de Born). Ceci montreegla description de I'électron éjecté
par une simple onde coulombienne est suffisantes giue la description de la particule
incidente et diffusée par une onde plane. Lorsguatésse de I'électron éjecté est proche
de celle de la particule diffusée, la section effie différentielle augmente rapidement. Cet
accroissement est dd a la capture de I'électrols taontinuum de la cible (ECC) et ce
processus ne peut étre décrit par le modele FBA-CWaut effectivement prendre en
compte linteraction coulombienne attractive €éleotréjecté-particule diffusée pour
pouvoir expliquer cette augmentation brutale dedetion efficace différentielle. Ainsi le
modéle BBK, qui inclut une telle interaction, déciien [l'allure des résultats
expérimentaux tout en surestimant I'amplitude. iisdtion d’'un modéele BBK a charges
effectives pourrait peut-étre corriger ce défawd.pocessus ECC n’est pratiquement plus
présent dans les sections totales et on peut domaure que le modéle FBA-CW est bien
suffisant dans la plupart des cas.

La validité de notre modélisation de la collisicarticule chargée massive-molécule d’eau
étant établie, il est donc raisonnable d’envisagee application a des molécules plus
complexes telles que l'uracile (il existe des daméxpérimentales (DDCS et SDCS)
concernant les collisions protons-uracile [75] et bases de I'ADN (adénine, guanine,
thymine et cytosine). Pour cela il suffira d’utdisles programmes GAUSSIAN capables
de générer des fonctions d’'ondes multicentriquebétiat initial de ces molécules dans le
cadre de I'approximation de Hartree-Fock, puisatiévelopper ces fonctions sur une base
mono-centrique. La simplicité des expressions aitgalgs présentes dans le modele FBA-
CW nous permet d’envisager de calculer les sectidif§érentielles et totales

correspondant a des collisions particules chargéséeules complexes.
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Conclusion

Une autre application possible de ce travail senassi de calculer les sections efficaces de
la collision molécule d’eau avec des ions chargést@ ™ pour une ionisation dissociative
(avec formation d’especes telles que H, O et OHutfes et chargées)) qui va étre

entreprise prochainement a Louvain-la-Neuve pauiijge du Professeur P. Defrance.
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Annexe A

ANNEXE A
X =2k k= 2k k,
x, = =2k = 2k k + 2(u+ W+ pr W. k- 2(a 9k
X, = 2K + 2k k= 2(u+ W pr Wk 2@ 9k
X =0+ v+ pr W - K- K2k k+2(Cu"w "p W e b-( B )t

y, = A2k k- 2k k]+2ik R - 2ik (U+ P. k- 2 k ke 2 ikks 2 k(¥ "W k 2 ak
Y, =A:—2I{—2K.R$+ 2(u+ W+ pr W k- 2i(a 9 lg]— 2ak 244 P K
—2Ziack, — ik (V+ W? — ik K + 2ik (v W. k- ika® —ikA?
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Annexe B

ANNEXE B
Calculs des vitesses pour I'application du modédB

I- cas du proton

1-Vitesse du proton incident

L’énergie du proton incident est donnée par

kiZ

2mp

_g-_&
=& = 7.21(u'a)

et le moment incident est donné par

2_2mpE ~ 2I,],_!)El/Z
=721 _( 27.21]

La vitesse du proton incident sera

_ﬁ_ ZmpEi 1/2
V‘_mp_(27.21j fm

avecm, = 1836u.a

Les résultats sont réesumés dans le tableau suivant

Ei (eV) 300000 500000 1000000 1500000

vi (u.a.) 3.4655 4.4740 6.3272 7.7492

2-Vitesse de I'électron éjecte.

On suit les mémes étapes et on trouve la vitestéldetron éjecté avea), =1u.a

1/2
v, =k, = 2E,
27.21
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Et les résultats des calculs sont :

Ee (€V) 12 50 100 250 750 2200
Ve(u.a) | 0.9391 1.9170 2.7111 4.2866 7.4247  12.7163

3- vitesse du proton diffusé

Pour calculer la vitesse du proton diffusé il fargndre les cing orbitales en compte.
La vitesse sera calculée de la méme fagon quel@guoton incident sauf que la valeur de

k, dépend de I'énergie d'ionisation de chaque orbitBans le cas général

) 5 ) B 1/2
k'_':i+£+lzkd:(( ' —#k—l)/Zmp]
2m 2mp 2 2

p

Avecl I'énergie d’ionisation de chaque orbitale molégelae la molécule d’eau.
Si en prend par exemple l'orbitale moléculaitgl'€nergie d’ionisation de cette orbitale
est 12.6 eV.

Prenons par exemple deux cas ou on a appliqué @elldBK et pour lesquels les
vitesses doivent étre proches.

On trouve :
lal 2a1 3a1 lbl lbz
E =0.5 MeV
E.=250 eV 4.4727 4.4728 4.4704 4.4728 4.4728
E; =0.3 MeV
E.=100 eV 3.4648 3.4617 3.4649 3.4649 3.4648

Il- Les particules alpha Hé"

Dans le cas des particules alpha il suffit de suies mémes étapes pour calculer les
vitesses des particules incidentes et diffuséedtétectron éjecté en tenant compte de la

masse différente de la particule alpina, (= 4m,).
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