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Introduction générale

Lionisation d'un atomes et de molécules par impact de particules chargées est I'un des proces-
sus les plus étudiés dans les expériences de diffusion . C’est le phénomene par lequel un atome
ou une molécule est bombardé par une particule (dans le présent travail des électrons) et par
conséquent la cible perd un ou plusieurs électrons et devient porteur de charges électriques
positives. Dans les expériences de coincidence, toutes les informations concernant les électrons
dans la voie de sortie sont connues (énergies et directions). Dans le cas de la simple ionisation
le processus est noté (e, 2e), pour la double ionisation le processus est noté (e,3e). Ce processus
présente un intérét considérable non seulement au niveau théorique mais aussi en sciences de
la vie ou les données numériques des sections efficaces différentielles et totales se sont avérées
indispensables pour modéliser l'interaction particule chargée-matiére vivante, en particulier
pour la thérapie du cancer.

Pour profiter des prédictions de la théorie il est souvent nécessaire de modéliser un formalisme
mathématique rigoureux selon la nature du processus a étudier. Cependant, suivre la rigueur
d’'un formalisme mathématique souvent meéne a des complications au niveau des calculs nu-
mériques qui rendent parfois impossible I'extraction des résultats, le temps nécessaire pour
obtenir un résultat est aussi un facteur trés important. Donc nous sommes souvent obligés de
faire des approximations pour simplifier le formalisme mathématique d’'un c6té pour rendre
les calculs maniables et d’'un autre c6té pour pouvoir tirer des informations sur la nature du
processus étudié. Cependant, les résultats donnés par la modélisation doivent étre en accord
avec ceux donnés par d’autres modeles théoriques précédents de précision déja confirmée, et le
plus important c’est qu’ils doivent étre en bon accord avec les données de I'expérience.

Du point de vue historique le développement expérimental et théorique du processus d’ionisa-
tion par impact électronique a débuté tres tot au début du vingtiéme siécle.

En 1928, Langmuir et Jones [1], commencent les premiers travaux sur l'ionisation, et suivis
par ceux de Rudberg en 1930 [2]. La méme année Bethe [3], puis Massey et Mohr en 1933 [5]
ont décrit de maniere théorique l'ionisation en se servant de 'approximation de Born (I'un des
traitements les plus utilisés tant que ’énergie incidente est grande devant ’énergie d’ionisa-
tion d’un électron de la cible).

En 1932, Hugues et McMillen [4] mesurent les premieéres sections totales, simplement et dou-
blement différentielles. Il faudra ensuite attendre 1969 pour qu’Amaldi et al. [9], ainsi qu’Eh-
rhardt et al. [10], effectuent les premieres expériences de détection en coincidence pour déter-
miner les sections efficaces triplement différentielles (’'avantage de cette méthode est d’obtenir
des sections efficaces différentielles qui sont les plus riches en informations).

En 1960 Peterkop, puis en 1964 et 1968 Rudge et Seaton, décrivent 1’état final lors de l'ionisa-
tion en essayant de tenir compte de la présence des trois particules en interaction dans la voie
de sortie. Par la suite, Ehrhardt et al, en 1982 et Lahmam-Bennani et al [13], en 1983 conti-
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nuent les expériences sur la simple ionisation alors que les théories se développent en modéli-
sant de mieux en mieux les interactions dans la voie finale (Brauner et al [14], en 1989). Néan-
moins, en ne considérant que le probléme de l'ionisation de ’atome de ’hydrogene (I’atome le
plus simple) par impact d’électrons, les méthodes utilisées a ce propos restent inadaptées pour
les autres cibles qu’elles soient atomiques ou moléculaires.

En 1983, Byron et al, ont été les premiers a réaliser le calcul de 1a 2°™¢ approximation de Born,
mais seuls I'état fondamental n = 1 et les états excités n = 2 ont été pris en compte. Ces auteurs
ont ensuite considéré 'approximation de fermeture pour évaluer les autres contributions.

En 1992, Franz et Altick ont remplacé la fonction hypergéométrique tenant compte de la répul-
sion des deux électrons par son comportement asymptotique. Popov et al (1994) puis Nicolas
et al (1996) ainsi que plusieurs auteurs ont remplacé la fonction hypergéométrique décrivant
I'interaction électron-électron par I'unité tout en gardant sa normalisation ( modele dit de
Gamow), pour rendre les calculs théoriques plus simples.

En 2001, Fang et Bartschat utilisent la seconde approximation de Born avec des traitements
sophistiqués tel que le modele de (DWBA) mais en ne calculant qu'une partie des termes.

En 2003, Houamer et al [17], ont appliqué la seconde approximation pour ’étude de 'ionisation
de H 2.

En 2004, Mansouri et al, ont aussi utilisé la seconde approximation de Born pour l'ionisation
double de Hy ( chaque électron éjecté est décrit par une seule onde coulombienne). La méme
année, Kheifets a appliqué la seconde approximation de Born en utilisant le modele (CCC)
(Convergent Close Coupling) pour la double ionisation de I'hélium mais uniquement pour les
moments de transfert tres faibles.

En 2005, Ancarani et Dal Cappello ont étudié ce méme processus mais avec un meilleur modele,
appelé (BBK).

Le présent travail se compose de quatre chapitres.

Dans le chapitre 1 sont développés quelques éléments théoriques de la théorie des collisions,
les définitions et méthodes de calcul relatives au concept de section efficace de diffusion y sont
notamment introduites.

Le deuxieme chapitre est consacré a la description des états, initiaux et finaux, dans une col-
lision (e,2e) des cibles atomiques, pour décrire les ondes représentant les électrons incident,
diffusé et éjecté. La modélisation peut aller de 'onde plane simple pour les électrons rapides
jusqu’aux différents modeles du double continuum, en passant par une description sous forme
de produits d’ondes coulombiennes ou par des ondes distordues. Il faut ajouter a ces méthodes,
les approches plus complexes comme la méthode R-Matrix ou la méthode de (CCC) "convergent
close-coupling”, qui sont des approches numériques et qui demandent des moyens de calcul
énormes pour la construction des bases nécessaires dans la détermination de la section effi-
cace des processus collisionnels.

Dans le troisieme chapitre, nous présentons des calculs de sections efficaces triplement diffé-
rentielles de quelque cibles atomiques en utilisant les modeles de distorsions, Une description
du double continuum est donnée en suivant la méthode utilisée par Brauner et al (1989). En ef-
fet, I’étude des sections efficaces triplement différentielles nous informe sur 'importance de la
corrélation, en particulier sur la description du double continuum représente un intérét certain
dans le calcul de la section efficace.
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Dans le dernier chapitre Nous nous proposons, de développer une étude systématique pour
inclure les effets de corrélation dans I’état final ainsi que les effets de distorsion, dans le but
d’améliorer la description du processus de simple ionisation par impact d’électrons. L'étude
sera réalisée pour les cibles atomiques (Argon) en un premier lieu avant de la généraliser aux
systémes plus complexes. Le choix de 'atome d’Argon est justifié par la disponibilité de données
expérimentales récentes d’une part, et par le fait que beaucoup de ces données restent difficiles
a prédire théoriquement par la théorie d’autre part.
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Abréviations utilisées

(e,2e)

(SETD)
(u.a)
(FBA)
(PCI)
(PWBA)
(CWBA)
(DWBA)
(BBK)
(1CW)
(2CW)
(1DW)
(3DW)
(BBK2CW2Z)

(3CWZ)

Symbolisant le processus d’ionisation simple par impact d’élec-
trons.

La section efficace triplement différentielle.

Unité atomique.

La premiére approximation de Born (First Born Approximation).
L'interaction post-collisionnelles (Post-Collision Interaction).
L'approximation de Born aux ondes planes.

L'approximation de Born aux ondes coulombienne .
L'approximation de Born aux ondes distordues.

Modele proposé par Brauner, Briggs et Klar.

Une seule onde coulombienne.

Deux ondes coulombiennes.

Une seule onde distordue.

Trois ondes distordues.

Deux ondes coulombiennes avec charge variable pour les électrons
sortantes.

Trois ondes coulombiennes avec charge variable .



Chapitre 1

Etude générale de la simple ionisation

1.1 Introduction

Dans ce chapitre nous allons présenter les outils théoriques de base concernant I'étude et 1'in-
terprétation des résultats d’expériences de coincidence ionisantes par impact électronique, ap-
pelées (e,2e). Envisageons dans ce but deux systéemes initialement isolés et préparés dans des
états individuels, s’approchant 'un de 'autre pour interagir. Dans la pratique expérimentale,
I'un de ces systémes, appelé projectile, ou particule incidente, peut rencontrer sur sa trajectoire
le second systéme, avec lequel il est alors amené a interagir, celui-ci est appelé cible lorsqu’il est
immobile dans le référentiel du laboratoire. Cette interaction conduit généralement a une mo-
dification d’au moins une de ces caractéristiques, par exemple (et le plus souvent) la direction
de propagation de la particule incidente. Apres interaction, les deux systémes se retrouvent a
nouveau séparés. Et nous avons émission de nouvelles particules appelées électron éjecté et
diffusé en plus de I'ion résiduel. Les électrons collectés dans la voie de sortie sont détectés en
coincidence !

Les mesures effectuées sur les systémes ainsi formés, et notamment leurs caractéristiques
énergétiques, leurs directions d’émergences. Permettent d’obtenir des informations sur le po-
tentiel d’'interaction et la structure initiale interne des particules.

La description des phénomeénes de diffusion implique I'introduction du concept de sections ef-
ficaces de diffusion impliquant automatiquement la comparaison des mesures expérimentales
aux résultats fournis par les modeles théoriques. Le calcul théorique des sections efficaces né-
cessite le calcul d’amplitudes de diffusion, le probleme revient alors a trouver les solutions de
I’équation de Schrédinger? dans les voies d’entrée et de sortie permettant de déterminer les
différentes quantités physiques décrivant la collision telle que 'amplitude de diffusion.

Dans ce chapitre, nous présentons un apercu des notions élémentaires de la théorie des colli-
sions soulignant les idées principales du contexte.

1. Le principe de mesure en coincidence consiste a déterminer, parmi tous les électrons détectés, ceux qui
proviennent du méme événement.
2. ses solutions dites fonctions d’onde du systéme "notion introduite par Schrodinger en 1926".
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1.2 Description de 'interaction

Le processus (e,2e) symbolise 'ionisation simple d’une cible atomique (ou moléculaire) A, par
impact 3 d’électron e;, il peut étre représenté comme suit :

ei+A—-A"+es+e, (1.1)

ou A* représente l'ion résiduel, e;, e, et e, sont respectivement les électrons incident, diffusé
et éjecté, ayant chacun une énergie E; et un vecteur d'onde &, (j =1i,s,e).

es(Es, k)
ei(E;, lgl) cible voie de sortie
voie d’entrée
(a) ) (b)
ee(Ee> ke)

FIGURE 1.1: (a) Processus de simple ionisation (e,2e). (b) Diagramme illustrant les vecteurs
moments pertinents durant le processus d’ionisation (e,2e).

Les deux électrons émergeant apres la collision sont indiscernables [43], les termes de diffusé
et éjecté sont donc équivalents. Quant I'un des électrons est rapide et 'autre lent, le premier
est dit diffusé et le second éjecté.

Les équations de conservation des énergies et les quantités de mouvement totales sont données
par:
E,=E;+E.+E;,, +Erec

Ri=ko+ko+q

E,, représente I’énergie d’ionisation correspondant a ’extraction d'un électron d’une orbitale

de la cible, et E;qec est Pénergie de recul* de la cible. avec § représente la quantlte de mouve-

ment de Iion résiduel. Lors de la collision, le projectile perd une impulsion K = Ei—Fg qu'on
appelle le moment de transfert.

Le plan de collision est défini par (E i,/_é s)
Il faut noter que le type d’informations acquises de I'expérience de diffusion dépend de la valeur

du moment de transfert :

1. Pour II_{: | ~1—-2(u.a) (valeurs faibles de K), ’expérience donne des informations sur la
dynamique de la collision.

2. Pour II_f | ~4—T(u.a), 'expérience donne des informations sur la structure de la cible.

Plusieurs processus peuvent se produire lors de la collision [35] :

3. Le faisceau incident ne doit pas étre trés intense pour que 'interaction entre les particules incidentes soit
négligée, ni trés faible pour qu'on puisse observer un nombre d’événements considérables durant 'expérience.
4. négligeable a cause de la différence de masse de 1’électron et de l'ion résiduel.
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1. Collision élastique : I’état interne des particules reste inchangé A+B — A+ B

2. Collision inélastique : la cible est déformée en changeant de composition apres l'interac-
tionA+B—A'+B’

3. Réaction : le systeme composite (A +B) donne naissance a plusieurs particules différentes
de A et B.
A+B—-C1+Cy+---+C,, avecn =2

Exemple 1.1.

e+H(1s) — e+ H(1s) (collision élastique)
e+H(1s)—e+H™* (collision inélastique)
e+H(1ls)—2e+H™" (réaction)

Notre probleme consiste a étudier l'interaction d’'une particule de masse m; et d’énergie E
avec un potentiel V(¥) représentant la cible de masse my. Cette particule incidente peut étre
un électron ou positron alors que la cible est soit un atome, un ion ou une molécule. Cela revient
donc a résoudre ’équation de Schrodinger qui s’écrit :

n? ., n?

V2 V24V F1, 7o) |w(F1,Fe) = (71, Fo). (1.2)
2m1 2m2

En utilisant les coordonnées du centre de masse et les coordonnées relatives

. mqiri+mgols mimsy
R=m—— == , y=———
mi+mog mi+mog

F=F1—Tg et M=mi+mo

Dans le systéme du centre de masse, la forme (1.2) devient alors :
n? .
(—2—v2 + V(r)) yw(#) = Ey(7) (1.3)
U

ou u est la masse réduite. L'équation (1.3) représente la diffusion d’'une particule de masse u
par® un potentiel V(r). On suppose que le potentiel est de courte portée, I'interaction a lieu
seulement dans cette région, appelée la région de diffusion ou la portée du potentiel. Il est
alors commode d’effectuer le changement suivant :

2uE 2uV(r)
=S, U=
. Léquation (1.3) s’ecrit
VZ+E2-U@)y(@ =0. (1.4)

Hors de la région de diffusion la solution est tout simplement une onde plane de vecteur d’'onde

l_éi qu’on note ¥, telle que ¥;,.(¥) = eiEi'F

Apres la collision, la présence du potentiel de la cible qui est supposé de courte portée engendre

la diffusion d’'une partie de 'onde incidente, par conséquent la fonction d’onde associée a la
eik.r
—.

particule diffusée v, s’écrit ys.(F) = £(0, )

La quantité f(0, @) est appelée amplitude de diffusion, elle dépend au potentiel V, 6 est ’angle
entre k; et k.

5. Dans le cas d’un potentiel central V() =V (r).
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La fonction d’onde totale est la superposition d’'une onde incidente et d'une onde diffusée [36]
et s’écrit donc

ik.r

Limy(F) = e*i 4 £, 0)—

r—oo

(1.5)

l'onde diffusée dans un élément
"angle solide

onde diffusée

onde incidente onde non diffusée

FIGURE 1.2: Les vecteurs d’ondes incidents et diffusés.

1.3 Section efficace

Dans une expérience de diffusion [40], on considére un flux F;,. de particules incidentes, ho-
mogene et de méme énergie, dirigées vers la cible (particules identiques a I’état gazeux). Loin
de la zone d’interaction, on dispose d’'un détecteur mesurant le nombre d N de particules diffu-
sées par unité de temps dans un élément d’angle solide dQ (dQ2 = sin6d0d¢). Le coefficient de
proportionnalité entre dN et la densité de flux de particules incidentes j;,. est par définition
la section efficace différentielle  de collision, diffusion, réaction, d’interaction dans la direction
dQ

do,9) 1 dN(0,¢)

= 1.6
dQ) Jine dQ (1.6)

La section efficace totale de diffusion est obtenue par l'intégration de la section efficace diffé-
rentielle sur toutes les directions (6, ¢)

21
ffda(e ?) ga - f medaf d"(e 400.9) ;). (1.7)

Pour calculer la section efficace différentielle, introduisons d’abord les densités de courant in-
cident et diffusé [38] suivantes

. ih - . = hk;
Jine = Z(Wincvuﬁnc_wl'ncvwinc): 0

|7l - - hik
Jse = WY~ WiV = —|f 6,012 (1.8)
2u ur

Le nombre d N (0, ¢) de particules diffusées dans un élément d’angle solide Q) dans la direction
(6, ¢) et traversant un élément de la surface du détecteur dS = r2dQ par unité de temps, est
donné par dN = js.dS

6. ala dimension d'une surface.
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En remplacant dN dans I’équation (1.6) et & l'aide des densités de courant obtenues dans
Iéquation (1.8) on trouve finalement :

do(0,p) k

T ;lf(e,cp)lz. (1.9)

Pour une collision élastique, on prend & = %;.

Remarque 1.1.

¢ Si, une des deux particules dans la voie de sortie est détectée dans une certaine direction,
on parle dans ce cas de section efficace simplement différentielle, que ’on note %.
1

* Si on peut encore connaitre I’énergie d’émission de cet électron, on mesure la section effi-
cace doublement différentielle % qui est plus significative que celle simplement diffé-
rentielle.

* La section efficace sera dite triplement différentielle (SETD), si on peut analyser les deux
particules suivant leurs directions et leurs énergies, cette quantité fournit plus de détails
sur la dynamique de linteraction (puisqu’elle fait intervenir tous les parametres cinéma-

; ; 3) — d%c
tiques entrant en jeu), on la note 0>’ = 30.d0.dE,

1.3.1 Amplitude de diffusion

Lionisation par impact électronique est un processus tres complexe [45], son étude nécessite la
détermination de la probabilité de transition d’un état initial a un état final qui peut étre expri-
mée en terme de I'élément de la matrice de transition, associé a 'amplitude de diffusion. Des
méthodes approximatives sont alors nécessaires pour calculer 'amplitude de diffusion. Pour
effectuer ce calcul, nous utiliserons la fonction de Green. On commence par réécrire ’équation
de Schriédinger sous la forme suivante

(V2 + () = Uy, (1.10)
Par définition, la fonction de Green est la solution de I’équation
V2 +HGFE 1) = 6(GF 7). (111
L'équation (1.10) peut s’écrit sous la forme
Y(F) = Pine® + f GG - UF W ()dF. (1.12)
Cette équation est appelée équation de Lippmann-Schwinger.La fonction vy;,. est la solution

homogeéne de ’équation (1.10) et G(¥—7') est la fonction de Green de 'onde entrante (+) et celle
sortante (—) définie comme suit [46]

L 1 ei—iklr—?’l
G.r-r)y=———. (1.13)
4n |F -7

Comme le détecteur est trés loin de la cible, on peut connaitre la forme asymptotique de
(lorsque r tres loin par apporte a r'). On écrit alors |F—7'| = Vr2+r2 - 2FF =r - L¥' =r—ii,.7.
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Détecteur

La zone de la cible

FIGURE 1.3: Une comparaison entre la distance r séparant la cible du détecteur et r’ la taille
de la cible.

En utilisant ces approximations ’, on obtient
. - - 1% eikr _i]_é 7 -/ >IN 7/
limy(7) = Yin(F)— P e T VEFEwEF)IF. (1.14)
r—oo 2nh

En identifiant cette équation avec ’équation (1.5), on trouve

U
2nh?

[0 =5t [ TPV = - Vi (1.15)

2nh?

avec ¥ ¢(7F) = eik 7

tiale.

ou Yy et y; représentent respectivement les fonctions d’ondes finale et ini-

Léquation (1.15) peut étre encore écrite en terme de la matrice 8de transition T' comme suit
f0,p)= —%Ti . (Dans le systeme d’unités atomiques)

Dans ce cas, la section efficace triplement différentielles est données par la relation suivante

Gl F, Tifl*. (1.16)

L'amplitude de diffusion est la quantité fondamentale pour la description du phénomene de
collision, mais le calcul de cette quantité d'une maniere exacte présente un certain nombre de
difficultés, il est alors utile de faire appel a des approximations, parmi les approches les plus
utilisées 'approximation de Born.

1.3.2 Approximation de Born

Cette formulation due a Born, permet d’exprimer 'opérateur de transition 7' sous la forme d’'un
développement en terme de potentiel d’interaction V, ce développement en série est obtenu
en utilisant la méthode des approximations successives [47], par conséquence, la solution de
Iéquation intégrale de diffusion (1.14) se met sous la forme

ik|F=7pl

2nh? ) |F=TF,l

V() =yn1(F) + V(#E)Yn-1(F)dr,. (1.17)

7. Comme l'onde diffusée est une onde sortante, nous utiliserons la fonction de Green G .
8. La matrice de diffusion relie la fonction d’onde qui décrit le systéme avant la collision a la fonction d’onde
qui décrit le systeme apres la collision.



CHAPITRE 1. ETUDE GENERALE DE LA SIMPLE IONISATION

A Tordre zéro, la solution est o =¥

La premieére approximation de Born (FBA) donne

k
_(,u

do =
o ki 27‘[772

I rIViy:)dQ.

(1.18)

Remarque 1.2. (FBA) est valide lorsque l’énergie cinétique des particules incidentes est trés

grande par rapport au potentiel de diffusion pour une diffusion élastique.

1.4 Cinématique de la simple ionisation

Plusieurs configurations cinématiques et géométriques peuvent étre utilisées pour l'ionisation
simple [15] voir (figure 1.4). Si I’éjection et la diffusion sont dans le méme plan d’incidence, la
géométrie est dite coplanaire, sinon elle est non coplanaire. Aussi, la sortie des deux électrons
émergeant suivant des angles 0 = 0, et avec des énergies égales détermine une géométrie
symétrique, ou une géométrie asymétrique si 'émergence se fait avec des angles de diffusion
et d’éjection différents (voir tableau 1.1).

TABLE 1.1: Géométries possibles des collisions

Géométries Coplanaire Non-coplanaire

Symétrique A ,',l_é s et l;e dans le plan de collision E i,l? set ];e chacun dans un plan
E;=E, E;=E,

Asymétrique A ,-,ié set Ee dans le plan de collision E ,-,75 set l;e chacun dans un plan
E;#E, E;#E,

En général, les trois vecteurs d’impulsions E ,-l; s et l;e ne se trouvent pas dans le méme plan
d’'une géométrie coplanaire, sauf dans le cas ou I'angle azimutal relatif aux deux électrons
émergeant défini par ¢ = ¢ — @., prend les valeurs 0 ou 7
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(d)

FIGURE 1.4: Schéma représentant les cinématiques de la réaction (e,2e). (a) la géométrie sy-
métrique coplanaire ou 0; =6, = 0. (b) la géométrie asymétrique coplanaire ou E; > E,, 0, est
fixé et 0, varie dans le plan de diffusion. (c¢) la géométrie symétrique non coplanaire ou ¢; est
fixé, 05 et 6, varient. (d) la géométrie asymétrique non coplanaire ou ¢, varie.

1.5 Géométrie asymétrique coplanaire

Dans cette géométrie 'angle de diffusion 6, est fixé inférieur a 20 degrés pour avoir la meilleure
résolution expérimentale tandis que I'angle d’éjection 6, est variable. Les électrons ont des
énergies tres différentes, I’électron rapide représente I’électron diffusé. Dans cette géométrie,
les expériences sont réalisées a différentes gammes d’énergie de I’électron incident [41] : hautes
énergies, énergies intermédiaires et basses énergies.

Hautes énergies (E; =600 eV)

* Régime impulsionnel (a grand transfert dimpulsion) : Dans ce régime la (SETD)
montre un seul pic dans la direction du moment de transfert nommé pic binaire. La
(FBA) suffit généralement pour décrire ce genre de collision qui fournit un test impor-
tant pour I’étude de la structure de la cible.

e Régime dipolaire (a faible transfert d’impulsion) : La (SETD) montre deux lobes?,
un lobe binaire dans la direction de K et un lobe de recul dans la direction opposée au
transfert. En effet, 'électron éjecté quitte la cible apres la collision avec une faible vitesse
et subit une réflexion due a l'attraction de I'ion résiduel. La dynamique des collision dans
ce régime est bien décrite par (FBA).

9. qui sont répartis de maniére symétrique vis-a-vis de la direction de transfert K.
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Energies intermédiaires (100eV < E; < 600eV)

La (SETD) montre deux lobes : un lobe binaire et un lobe de recul, cependant, la répartition
n’est plus symétrique par rapport aux directions de transfert, ce phénomeéne est dia aux corré-
lations post-collisionnelles (PCI) des deux électrons sortants, ces deux électrons émergent avec
des vitesses proches apres la collision, ils ont tendance a se repousser mutuellement. Divers
modeles théoriques qui tiennent compte de ces interactions par exemple, le modele (BBK),
peuvent expliquer ce décalage.

Basses énergies (20eV < E; <100eV)

Dans cette région d’énergie, il apparait également deux pics un pic, binaire et un de recul
décalés par rapport aux directions de transfert, le processus de collision est beaucoup plus
complexe. En effet, plusieurs effets contribuent a cette complexité, les effets de distorsion des
électrons éjectés, les effets de (PCI), les effets de collision multiple etc. ..

1.6 Notion de corrélation électronique

Le mot corrélation signifie que toute perturbation appliquée a une partie du systéme se réper-
cute sur toutes les autres parties. Pour une bonne description du systéme, il faut tenir compte
des corrélations électroniques par le choix d’une bonne fonction d’onde décrivant la cible.

Le type de corrélations qui existe entre les états liés de la cible ainsi que celles entre les élec-
trons du continuum est appelé corrélation structurelle. En effet, il s’agit des interactions cou-
lombiennes entre les électrons de la cible, exprimées par des potentiels en % , qui rendent
impossible la détermination exacte des solutions de I'équation de Schrodinger pour tout atome
possédant au moins deux électrons. La structure de ces atomes ne peut donc étre décrite que
par approximation.

Un autre type de corrélation est celui induit par la collision elle-méme, appelé corrélation
dynamique. En effet, le projectile (ayant une faible énergie) interagit avec la cible, ce qui a pour
effet réciproque de modifier la fonction d’onde de I’électron incident. Ces effets de corrélation
dynamique en voie d’entrée, sont pris en compte par des modeles a ondes distordues, et les
interactions coulombiennes des électrons issus de I'ionisation, doivent étre présentes dans la
description de la fonction d’onde de I’état final, par une corrélation dynamique en voie de sortie.

1.7 Fonction d’onde

Dans le cas le plus simple de diffusion de deux particules interagissant a travers le potentiel
V, Péquation de Schrodinger [41] s’écrit Hy = Evy.

Dans I’état initial du systéme le hamiltonien H peut s’écrire comme H = K +V ou K est le
hamiltonien du systeme en I’'absence de toute interaction V entre I’électron incident et la cible.

Dans I’état final, Iion A* et les électrons émergeants se trouvent a nouveau séparés (voir
figurel.5), le hamiltonien H du systéme peut s’écrire alors H = K’ + V' ou K'représente le
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hamiltonien du systéme (ion + deux électrons) en absence de toute interaction et V' le potentiel
d’interaction entre I’ion, I’électron diffusé et I'électron éjecté.

Lionisation simple (e,2¢) d’'une cible atomique par impact électronique est un probléme a trois
corps, il conduit a un état final composé de deux électrons et un ion résiduel. La détection en
coincidence de ces deux électrons permet de mesurer la (SETD), la matrice de transition dans
ce cas est donnée par

Tir =<yrlViwi), (1.19)
¥i, ¥r sont respectivement les fonctions d’onde décrivant le systeme avant et apres la collision.
La fonction d’onde [42] du systéme peut étre écrite comme le produit de la fonction d’onde de

I’électron incident, par celle de 'atome cible 12, les fonctions d’onde du systéme sont données
par

vi(Fo,71,...,7N,) = ¢iFo)Peivle(F1,...,7N,) (1.20)
Yr(Fo,F1yee s FN,—1) br(Fo, 7 1)Pion(F2,...,’N,~1)

ou, o et 71,...,7'n, sont les vecteurs position du projectile et de N, électron atomique dont le
noyau est pris comme origine des coordonnées.

FIGURE 1.5: Schéma simplifié d’'un processus collisionnel au cours du temps entre deux sys-
teme

Remarque 1.3. On a deux conventions de la (SETD)

ksk 1 L ihF
o = =Syl Tip=——rlVIys) , ¢ =e™ (1.21)
i /4
ksk " ~3/2 ik 7
o =@m==ITir* , Tip = WylVIys) , ¢()=@m) %™ (1.22)
l

ol ¢ représente l'expression de la fonction d’onde de l’électron dans le continuum.

10. Dans la premiére voie de la réaction (voie d’entrée), on considére un électron incident qui entre en collision
avec un atome. Apres la collision (dans la voie de sortie de la réaction (1.1)), les deux électrons qui émergent de la
réaction sont détectés en coincidence dans le cas ot I'un des électrons est plus rapide que l’'autre, les manifesta-
tions d’échange peuvent étre démontrées tres faibles. Quand les énergies des deux électrons sortants sont égales
il faudra prendre en compte les effets d’échange.
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1.7.1 Fonction d’onde de I’électron incident

Les fonctions d’onde décrivant le mouvement de I’électron incident dans le champ créé par une
cible atomique a N, électrons, sont déterminées en résolvant '’équation de Schrédinger pour
I’électron incident avec le hamiltonien

vZ  Ne(v. Zz Ne 1
H:_%_Z(Eur_ﬁ%z;o_ (1.23)
j=1 J j=1"%

ou Zy représente la charge du noyau, rg; est la distance entre ’électron incident et I’électron j
de la cible.

Cas d’un électron incident rapide

Dans le cas d’une ionisation par impact d’électron rapide !, la matrice de transition ne te-
nant compte que du premier ordre de la série de Born. Par conséquent, la fonction d’onde qui
correspond a I’électron incident sera celle d'une particule libre représentée par une onde plane

bi(7o) = (2m)¥2eikiTo, (1.24)
Dans ce cas
wi(Fo,Fl,...,?Ne) = (27‘[)_3/2€iki'?Ogbcible(Fl,7_:2,...,FNe). (1.25)

Dans I'état final, on construit la fonction d’onde ¢ sous forme d'un produit entre la fonction de
I'ion résiduel et les deux ondes qui représentent respectivement I'électron diffusé y; et I'élec-
tron éjecté y, :

vr(Fo,71,...,7N,-1) = Xs(Fo)xe(F1)Pion(F2,...,FN,~1). (1.26)

Cas d’un électron incident lent

Il s’agit d’une ionisation par impact d’électron a faible énergie. Dans ce cas, le potentiel d’inter-
action n’est plus négligeable devant I’énergie du projectile, ce dernier subit I'effet d'un poten-
tiel de distorsion U,;3;. qu’on doit prendre en considération dans la description de sa fonction
d’onde.

Comme nous 'avons précisé plus haut, le hamiltonien H du systéme s’écrit comme la somme
de deux opérateurs

H

K+V (1.27)
K+V+ Ucible - Ucible

(K +U¢ipre) +(V =Ué,iple)

KDWBA +V,.

Dans ce cas, la matrice de transition est donnée par I'approximation de Born aux ondes distor-
dues (DWBA), sous la forme

Tir = wrlV'ly;) (1.28)

11. A ce stade intervient ’hypothese &; > 1.
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U,.ipie Teprésente le potentiel de distorsion de ’état initial, il est défini par

ZN S oo N L oo .
Ucible(ro) = ===+ { Peivie(F1,72,-...,FN) | Y. — |Peivie(F1,72, ..., FN,) ) - (1.29)
ro j=1T70j
La fonction vy; devient
vi(Fo,71,...,7N,) = Xi(Fo)Pcivie(F1,72,...,7N,) (1.30)

ou ¢.;pre est la fonction d’onde de la cible, qu’on relie par une nouvelle fonction d’onde (distor-
due) y; de I’électron incident.

Remarque 1.4. On remarque que la définition habituelle de I’élément de transition défini dans
léquation (1.19), peut étre obtenue en remplacant dans (1.28) le potentiel U, ;p;. par zéro, la

fonction d’onde y; dans ce cas, est une onde plane.

Dans I'état final, la fonction d’onde ¢ sera donnée d’une facon similaire sous la forme suivante
Wf(F():;:la"')FNe_l) = XS(FO)Xe(Fl)(Pion(F%---,FNe_l) (131)

Xe et xs sont les fonctions d’onde distordues, de 1’électron éjecté et de ’électron diffusé, qui
sont calculées comme fonctions propres de ’'hamiltonien

v2 N,_1 (V2 VA Ne 1
H = —_inc _ Z (_J N +Z_+U' (ro) (1.32)
2 S\2 r) Srg "
avec
Zn o R Ne-1 1 o R
Uion(ro) = ———+( $ion(F1,72,...,FN,~1) | X —|Pion(F1,F2,...,FN, ) ). (1.33)
ro j=1T0j

Uion est le potentiel de distorsion dans I’état final. Il est défini comme une moyenne sur toute
les interactions de chaque électron sortant avec I'ion résiduel a N,_; électrons.

1.7.2 Fonction d’onde de I’électron atomique

L'opérateur hamiltonien décrivant la cible sans la perturbation W provoquée par I’électron
incident s’écrit, dans le systéme d’unités atomiques, sous la forme suivante

N, v2 N N, 1

H:_Z(_l+_e)+z_’ (134)
s\ 2 ri) 5T

Ainsi la perturbation W provoquée par I’électron incident peut étre écrite sous la forme

NeNel)

N

ro {o11Fo—7il

(1.35)

avec 7o le vecteur position de I’électron incident par rapport a 'origine qui est supposé confondu
avec le noyau atomique, les 7; sont les vecteurs positions des électrons de la cible atomique. La
quantité r;; = |F; —7;| est la distance entre la particule i et la particule j.
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Pour l’état initial de I’électron atomique 12, on utilise les fonctions d’onde de Clementi dont les
orbitales atomiques sont des fonctions d’onde de type Slater [39]

Dans un systéme de coordonnées sphériques, ’équation de Schridinger indépendante du temps
peut s’écrire dans le systeme d’unité atomique sous la forme suivante

( 1 a(za L?
r2or. or r2

L'expression finale de la fonction d’'onde v. solution de ’équation (1.36), peut s’écrire en terme
de F; dite fonction réduite 13 sous la formé

D= o )3/2 Z Z

B 2 (n+1)! ] =r 2r
Fi(k,r)= nl+22(2l+1)!” (n—l—l)!(zr) e 1F1( n+l+1,21+2, - (1.38)

ou 1F'1 désignent la fonction hypergéométrique confluent [37],

+k2 - U(r)) w(F) =0. (1.36)

ioy gt F1 ks ”Yl R () (1.37)

et 6; représente le déphasage di au potentiel radial U(r), Y; ,, est une harmonique sphérique,
par définition cette fonction est une fonction propre de 'opérateur moment cinétique L2, ([ et
m sont respectivement le nombre quantique azimutal et le nombre quantique magnétique).

Cas d’une particule libre

Dans le cas ou le potentiel d’interaction U = 0, 'équation (1.36) se réduit a celle d'une particule
libre qu’on décrit par une onde plane v,

vk, F) = (2m) ¥2eik T, (1.39)

Dans le modele des ondes planes, ’état final est décrit par le produit de deux ondes planes.
Cette description n’est valable que pour des collisions a trés haute énergie.

Cas d’un potentiel Coulombien

Soit un projectile de charge Z1, de masse m et de moment %, dans le champ d’une cible ionique
de charge Z, et de masse mg. Le parametre de Sommerfeld s’écrit 1 = 212>
réduite.

Dans ce cas le probléeme se rameéne a la résolution de ’équation de Schriodinger (dans le systéeme

de coordonnées paraboliques) d'une particule dans un potentiel central U donné par U = Z2 ,
la fonction d’onde sortante s’écrit sous la forme suivante [33]
wolk,F) = 21) 32k T o= B T(1 — in) F1(in, 1, —i(kr + B.7)) (1.40)

12. Les électrons "actifs" de la cible A sont les électrons susceptibles, durant la collision, soit de changer d’orbi-
tale par excitation, soit de passer dans le continuum par ionisation. Dans ce travail, nous étudierons uniquement
le cas de l'ionisation de I’électron de valence. Les autres électrons de la cible sont dits électrons "spectateurs".

13. La fonction réduite F; est solution de Iéquation (1.36) qui se réduit a celle d’'une équation differentielle

concernant la partie radiale seulement : ( 5+ k2 - Z(HD U(r)) Fi(k,r)=

or
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ou I' désigne la fonction gamma d’Euler complexe.

Remarque 1.5. On peut remarquer que cette onde coulombienne tend vers l'onde plane quand
Z — 0.

Exemple 1.2. Un électron éjecté d’un ion (charge Z positive) : Z1 = -1, Zo=Z —-1et u=1
Dans ce cas, on obtient

we(k,7) = (2n)_3/2e”;’?e C ra+ i@)lﬁvl(—i@, 1,—i(kr + k7).

Cas d’un potentiel de distorsion

Reprenons '’équation (1.36) pour un potentiel radial de type : U = U, + U,, ou la perturbation
U.p qui s’ajoute au potentiel coulombien U, est le résultat d'une interaction de courte portée
entre chaque électron sortant et l'ion restant a (N, — 1) électrons. Au-dela d’'une certaine dis-
tance du noyau 4, I'effet du potentiel U, p devient quasiment nul, c’est le potentiel coulombien
U, qui prédomine.

La fonction d’onde d’'un électron dans le potentiel de distorsion, n’est plus représentée par
I'onde coulombienne pure, mais par une onde distordue.

1.8 Types d’études (e,2e)

La direction du moment de transfert joue le réle principal dans la distinction entre les études
structurales et les études de la dynamique de collision.

1.8.1 Etude dynamique

Pour ce type d’études les expériences sont réalisées dans une géométrie asymétrique copla-
naire, 'énergie du projectile peut changer d'une expérience a une autre, la modélisation théo-
rique est d’autant plus complexe que I'énergie d’impact est petite. Ce type d’études sert a
connaitre les mécanismes collisionnels du processus (e,2e)

1.8.2 Etude de structure

Lorsque toute ’énergie et le moment de I’électron incident sont transférés ou absorbés par
I’électron éjecté. Dans ce cas, I'ion résiduel ne joue aucun role et la section efficace issue du
processus contient les informations de I'électron éjecté des orbitales correspondantes. Dans ces
conditions, ’électron incident est utilisé comme un moyen d’exploration de la structure de la
cible. Dans ce cas les géométries symétriques coplanaires et non coplanaires '® sont les plus
appropriées et sont réalisées a haute énergie et a des énergies intermédiaires, le mécanisme
est assez simple pour étre décrit par les théories du premier ordre.

14. Aux grandes distances, le potentiel coulombien domine tandis que I'interaction totale intervient a des petites
distance r.
15. Les géométries non coplanaires sont les plus couramment utilisées pour ce genre d’études.
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1.9 Conclusion

Nous avons passé en revue les différentes situations expérimentales dans lesquelles sont réa-
lisées les expériences relatives au processus (e,2e). Chacune d’elles offre un outil certain pour
les études structurales et dynamiques du processus.

L'amplitude de diffusion est la quantité fondamentale pour la description du phénomeéne de
collision, et la connaissance de ’amplitude de diffusion est nécessaire pour la détermination
de la section efficace. Cette amplitude nécessite le calcul de ’élément de transition entre les
états initial et final de la cible. Pour effectuer son calcul, on doit recourir a des approxima-
tions et a des modeles, la plupart de ces modeles ont été développés dans un premier temps
pour l'ionisation de ’hydrogeéne qui présente le systeme quantique le plus simple. Parmi les
modeles utilisés on peut citer par exemple 'approximation (FBA), 'approximation (DWBA) et
le modele (BBK)...

Dans le chapitre suivant, nous essayons de traiter les détails du processus (e,2e) des cibles
atomiques a 'aide de différents modeles dans différentes conditions cinématiques.



Chapitre 2

Quelques approximations et modeles
théoriques appliqués a I’étude de
Pionisation simple

2.1 Introduction

L'étude expérimentale et théorique de I'ionisation (e,2¢) d’atomes et des molécules a fait 1'ob-
jet de nombreuses investigations. En effet, la (SETD) est une grandeur essentielle pour la
compréhension des processus d’ionisation car elle fournit I'information la plus détaillée sur
ces processus. Depuis les premiéres mesures de cette grandeur [10], diverses méthodes théo-
riques ont été élaborées pour comprendre les mécanismes de la réaction. Dans ce qui suit, nous
présentons succinctement certains modeéles qui nous serviront le long du présent travail.

Le choix d’une bonne fonction d’onde décrivant les électrons du continuum (I’électron incident,
I’électron diffusé et 1’électron éjecté), joue un réle important dans la description du processus
d’ionisation des atomes et des molécules. Divers modeéles ont été proposés dans le cadre des
séries de Born pour décrire les électrons de la voie d’entrée et de sortie, on les représente par
une onde plane, une onde coulombienne ou une onde distordue, tout dépend de I’énergie de ces
électrons.

Dans la premiere approximation de Born, 'amplitude de diffusion s’écrit sous sa forme la plus
simple comme suit :

Tif:<1//f|V|wi> (2.1)

Dans la deuxiéme approximation de Born [17], Pamplitude de diffusion est donnée par
Tig = CwsIVIv) + (wr VG Viws ) (2.2)

GE)H est la fonction de Green ! définie par I'équation (1.13)

1. Nous avons peut étre présenté les fonctions de Green comme quelque chose qui peut paraitre compliqué,

mais le lecteur peut remarquer qu’il utilise les fonctions de Green dans le potentiel électrostatique créé par une

1 1

charge ponctuelle est : G(7,7) = Tnes 77
r-=r

16
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2.2 Etude des états liés et du continuum des systemes ato-
miques

La (SETD), comme nous I’'avons souligné plus haut, est une quantité importante pour la com-

préhension du processus de simple ionisation. Cependant, ce processus s’est heurté a la diffi-

culté qui réside dans la complexité de calcul de cette quantité, qui contient des états initial et

final a plusieurs corps, et dans la description des corrélations entre les électrons dans les états

initial et final et leurs interactions avec la cible ionisée. Tout d’abord, nous allons mentionner
brievement une simple description de I’état initial et final.

2.3 Description de I’état initial

L'état initial du systéeme (électron incident-électron "actif") est décrit par une fonction d’onde
w; solution de I'’équation de Schrodinger :

Hy;(Fo,71) = E;yi(7o,71)
avec H ’hamiltonien initial total du systeme et s’écrit en (u.a), comme suit :

H-= —1(V2(F0)+V2(F1))+V(ro)+V(r1)+ 1 (2.3)
2 ro1

Ou V(rg) et V(r1) représentent le potentiel d’interaction de I’électron incident et de I’électron
cible avec le noyau de charge Z =1, et r—il représente le potentiel d’interaction répulsif entre
ces deux électrons, avec ro1 = |Fo — 71l

A t — —o0, l'interaction de 1’électron incident avec la cible étant considérée comme nulle, on
peut écrire ’hamiltonien H comme une somme de deux hamiltoniens indépendants

H=Hy+ H tels que

{ Ho = ~1V2(F) o

Hy=-3V2(F1)+V(r1) avec V(r)=-%
avec Hy représente ’hamiltonien de I’électron incident et H; celui de I’électron cible "actif".

On décrit 1’état initial par le produit des fonctions d’onde de I’électron incident et la fonction
d’onde de la cible, I’équation (1.20) se réduit a :

vi(7o,71) = ¢i(F)Pcipie(F1)

Dans I'approximation de Born I’électron incident est représenté par une onde plane solution de
Iéquation H (7o) = E;¢p;(Fo) telle que :

bi(Fi, 7o) = (2m)~32¢ikiTo (2.5)

avec k? =2E;
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pour la fonction d’onde de la cible ¥ ;pe = ¥, (en utilisant 'approximation du coeur gelé ?).
La difficulté augmente rapidement avec le nombre des électrons de la cible, en réalité c’est
un probleme a 3N, dimensions, voir (AnnexeA). Dans le modele d’'un seul électron actif, on
s'intéresse seulement a la fonction d’onde de 1’électron étudié (la fonction d’onde atomique de
Iétat lié j "orbitale j"; voir les (figure2.1—2.8)).

Dans ce travail, on utilise les fonctions d’'onde de Clementi de type Hartree Fock ou les orbitales
atomiques sont des fonctions d’onde de type Slater, avec

N; .
(/)](F) = kélaij:LJJi(r)Yljk ) M, (0, (P)

1 O, R, (r) = Njprtit—te ¢in" (2.6)
_@gktE

et N;jp="1——
N YY)
‘leme

ou N; est le nombre de fonctions de type Slater utilisées dans le développement de la j
orbitale atomique et a jle poids 3 de chaque composante atomique réelle.

N, est un facteur de normalisation, les parametres (n 3,1 jz,m jz,¢ %, a ) de quelques atomes
(Néon "Ne", Argon "Ar") sont donnés dans le (tableau2.1), avec une configuration électronique
1522522p® pour Ne et 1522522p%3s23p8 pour Ar

Ri’/ ’; sont les fonctions radiales données sous la forme des fonctions de type Slater

Remarque 2.1. La fonction radiale Ri’j;e peut étre généralement modélisée a travers trois

formes mathématiques couramment employées :

* Les orbitales atomiques hydrogénoides sont dérivées de solutions exactes de ’équation de

Schrodinger pour un électron atomique. La partie de la fonction qui dépend de la distance

—ar

radiale c’est un polynéme multiplier par une fonction e~ %", a étant une constante.

e Lorbitale de type Slater est une forme décroit selon r comme une orbitale hydrogénoide

elle s’écrit r"De—ar,

) . C a —ar?
* Lorbitale gaussienne qui décroit comme e~ %",

Pour I’hydrogene les énergies de ces orbitales sont E,, = ;—]2'3
E = -13,6eV est I'énergie d’ionisation de la premiere orbitale de 'hydrogene (n = 1). Dans
le cas d’atomes hydrogénoides constitués d’un noyau de charge Z et d’'un électron, [34] elles

possedent des fonctions d’ondes identiques a celles de ’atome d’hydrogene, mais la charge du
~Z°E

noyau apparait explicitement dans l'expression E, = =5

Pour les atomes multiélectroniques, des solutions approchées sont trouvées en utilisant les
orbitales atomiques de I’hydrogéne, comme la méthode self consistante de Hartree-Fock 4.

2. Cette approximation repose sur ’hypothése que seuls les électrons les plus externes (les électrons de va-
lence) contribuent de facon significative aux propriétés physiques et chimiques d'un systéme donné alors que les
électrons de coeur ne sont pas fortement sensibles a 'environnement.

3. ajpdéterminent la contribution de chaque orbitale atomique.

4. qui est tres utilisée en physique atomique ou chaque électron se meut dans le champ moyen engendré par
les autres N, — 1 électrons.
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o

FIGURE 2.1: Lorbitale atomique 1s

o

FIGURE 2.2: Lorbitale atomique 2p1

@

FIGURE 2.3: Lorbitale atomique 2p(

0

FIGURE 2.4: Lorbitale atomique 2p_;
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»

FIGURE 2.5: Lorbitale atomique 3do

%

N

FIGURE 2.6: L'orbitale atomique 3d1

FIGURE 2.7: Lorbitale atomique 3d

oo

FIGURE 2.8: L'orbitale atomique 3d_;
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TABLE 2.1: Liste des différents coefficients (a;,¢;) et les sous couches (n,l;,m;). Les trois or-
bitales atomiques nécessaires pour d’écrire Ne, sont respectivement 1s,2s et 3p. Les énergies
correspondants d’ionisation sont exprimés en (u.a) [39].

nlm ¢ 1s 2s 2p

1s 9.5735 0.93093 -0.23171

1s 15.4496 0.04610 -0.00442

2s 19550 -0.00085 0.18201

2s  2.8462  0.00321 0.66106

2s  4.7746  -0.00180 0.32372

2s  7.7131  0.03537 -0.14244

2p  1.4700 0.22430
2p 23717 0.51826
2p  4.4545 0.33902
2p  9.4550 0.01765

E (a.u) -32.77276 -1.93048 -0.85048

TABLE 2.2: Liste des différents coefficients (a;,¢;) et les sous couches (nj,/;,m;). Les cinq
orbitales atomiques nécessaires pour d’écrire I’Ar, sont respectivement 1s,2s,3s,2p et 3p. Les
énergies correspondants d’ionisation sont exprimés en (u.a) [39].

nlm ¢ 1s 2s 3s 2p 3p

1s 18.0000  0.97453 -0.27666  0.08642

3s 21.2848  0.01878 -0.00224  0.00232

3s 155021  0.02233 0.04716  -0.02369

3s 11.2367 -0.00310 0.36409  -0.10542

3s  7.5066 0.00215 0.63126 -0.28841

3s  4.7029  -0.00094 0.04500 -0.05813

3s  3.2138 0.00038 -0.00186  0.68983

3s 19931 -0.00010 0.00088  0.47773

2p  9.0000 0.64951 -0.18072
4p 15.0000 0.01298 -0.01234
4p 11.9644 0.02669 0.02183
4p 8.7924 0.28421 -0.12559
4p 6.3011 0.12881 0.10518
4p  3.4327 0.00219  0.58041
4p  1.9409 0.00008 0.46149
4p  1.0309 -0.00002 0.02249

E (a.u) -118.61064 -12.32244 -1.27752 -9.57176 -0.59116
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2.4 Description de I’état final

La fonction d’onde finale doit décrire les deux électrons dans le champ coulombien de l'ion
résiduel. Ce probléme est connu sous le nom de double continuum, la description de I’état final a
engendré plusieurs descriptions du double continuum. A cet effet, plusieurs modeles théoriques
ont été proposés par les chercheurs dans le cadre de 'approximation de Born. Les criteres
permettant de choisir un modele bien meilleur quun autre sont la simplicité, la rapidité des
calculs et la qualité des résultats obtenus. Nous présentons, brievement, les modeles les plus
utilisés.

Létat final v (¥o,71) est décrit par le produit des fonctions d’onde des électrons diffusé et éjecté

Vr(Fo,71) = ps(Fo)pe(F1)

2.4.1 DL approximation de Born aux ondes plane (PWBA)

Cette approximation consiste a négliger toutes les interactions dans la voie final (soit les in-
teraction entre les électrons, soit les interactions électron-ion résiduel). Donc, tous les élec-
trons participant a I'interaction (I'incident, le diffusé et 1’éjecté) sont représentés par des ondes
planes. Cette description n’est valable que pour des collisions a trés hautes énergie, dans ce
cas les électrons éjecté et diffuse sont décrits par une onde plane. Dans ce modele 'amplitude
de diffusion s’écrit comme suit [25] :

Tip = <¢p(?1) f eikik Ty (i - l)ci?~o ¢j<F1)> 2.7)
ro1 To
en utilisant la relation de Bethe
f%dFo = i—ge"’;?l (2.8)
Iéquation (2.7) devient
Tir = % ($pGD[eET 1] g;71)) 2.9)

OukK==F P = k s est le moment de transfert.

Ce modele a toutefois montré ses limites pour des énergies d’éjection faibles et moyennes
lorsque les corrélations entre les électrons éjectés deviennent fortes.

2.4.2 DL approximation de Born aux ondes coulombienne (CWBA)

Dans ce modéle, I'interaction coulombienne dans la voie de sortie (entre I’électron éjecté et I'ion
résiduel représenté par un noyau de charge Z) est prise en compte tandis que, les interactions
entre les électrons diffusé et éjecté est négligée [16].

L'équation de Schrodinger pour I’électron éjecté

loy Z
(—§v2 )w(?) =E. .y (2.10)

r
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ou Z =1 correspond a la charge asymptotique vue par ’électron éjecté.

La solution de cette équation (2.10) qui représente la fonction d’'onde de I’électron éjecté s’écrit :
b, ) = (2m) 326k T o= BT (1 — i) F1(in, 1,—i(kor + bo.7)) (2.11)

en décrivant I'électrons diffusé par une onde plane, 'amplitude de diffusion est calculée comme
dans le cas du (PWBA). Par analogie avec ’équation (2.9) on obtient

4n N
if = %2 <</>c(r1)

Remarque 2.2. Le modéle (CWBA) est également connu sous le nom (1CW).

T

BN 1|70 (2.12)

On peut aussi représenter ’électron diffusé par une onde coulombienne, et le modéle obtenu est

dit (2CW).

2.4.3 L approximation de Born aux ondes distordue (DWBA)

Pour des énergies d’incidence assez faible, les électrons du continuum subissent un potentiel
de distorsion®, da & l'interaction de courte portée entre ces électrons et la cible dans les voies
d’entrée et de sortie 8. Ce potentiel s’écrit :

ZN o o N S o -
Ucibie(ro) = ———+{ deivie(F1,72,-..,FN,) | Y — | Peivie(F1,72,-..,FN,) (2.13)
ro JZ170;
Zn N A IO
Uion(ro) = =—— +( Pion(F1,F2,...,FN,-1)| D —|Pion(F1,F2,...,FN,~1) (2.14)
ro j=1 Toj

Ce potentiel de distorsion représente une interaction de courte portée entre chaque électron
entrant (ou sortant) et la cible dans son état initial et final. Au dela d’une certaine distance r
leffet de ce potentiel devient pratiquement nul. Les électrons incident, diffusé et éjecté sont
donc représentés par des ondes distordues dont les fonctions s’écrivent :

> 4 5, 1 1R, r) o .
bpw(k,7) = ns Ze”sllllk—rr 1.m (B)Y1,m (F) (2.15)

(2m)2 l,m
Remarque 2.3. A une énergie incidente et diffusée tres grandes, les ondes distordues des élec-
trons du continuum sont remplacées par des ondes planes, d’oii le modele (PWBA).

Pour calculer la section efficace, il est nécessaire de déterminer les solutions de I’équation de
Schrodinger (1.4) pour un potentiel de courte portée et un autre de longue portée (potentiel
coulombien).

5. Comme l'interaction entre les électrons a une longue portée, alors la trace de I'effet des électrons de la cible
sur les électrons incident (diffusé) et actif (jecté) doit se trouver dans les fonctions d’ondes.

6. Dans ce cas I’électron incident est représenté par une onde distordue calculée par la résolution de ’équation
de Schrodinger qui contient le potentiel de la cible, tandis que les électrons émergents (diffusé et éjecté) sont
représentés par des ondes distordues calculées par la résolution de I'’équation de Schrédinger qui contient le
potentiel de I'ion.
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Plusieurs modifications ont été apportées a ce modeles par plusieurs auteurs, ce qui a conduit a
plusieurs versions, par exemple, le modele hybride (DWBA — RM) décrit I'interaction électron
éjecté-ion résiduel par un formalisme de matrice-R. Dans sa version « premier ordre d’interac-
tion projectile-cible » ce modele est dénoté (DWB1— RM). 1l est noté (DWB2 - RM) lorsqu’on
tient compte de cette interaction au deuxiéme ordre. Une autre version du modele (DWBA) est
le modele (DWBA — @) qui a été décrit par Kheifets et al [20].

L'approche (DWBA) s’est avérée I'une des méthodes les plus efficaces pour calculer la sec-
tion efficace triplement différentielle dans les processus d’ionisation par impact électronique
(e,2e) dans certaines conditions cinématiques. Cette approximation tient compte de l'interac-
tion entre l'ion et les électrons du continuum, mais négligent en partie la répulsion électrosta-
tique entre ces deux électrons. Prendre en compte un tel effet nécessite une autre description
plus élaborée.

2.4.4 Modele des ondes distordues (3DW)

Cette approximation est une extension de la méthode (DWBA), Dans laquelle les trois élec-
trons sont décrit par des ondes distordues, en multipliant ’état final par une fonction qui re-
présente les effets post-collisionels entre les deux électrons dans la voie de sortie. Pour calculer
les fonctions d’onde distordues on doit résoudre trois équations de Schrodinger des électrons.

L'’hamiltonien du systéme avant la collision s’écrit
H=K;+V; (2.16)
L'hamiltonien du systéme apres la collision s’écrit comme :
H=K,+V,)+Ks+Vs)+ Vg (2.17)

K;, K; et K, sont les opérateurs des énergies cinétiques des électrons incident, diffusé et
éjecté respectivement. V; le potentiel d’interaction de I’électron incident avec la cible. Vs et V,
sont les potentiel d’interaction de chaque électron avec I'ion résiduel et Vi, est le potentiel d’in-
teraction entre I'électron diffusé et I’électron éjecté. Les potentiels d’interactions V;, Vs et V,
peuvent contenir plusieurs types d’interaction

V =Visar +Ver +V, (2.18)

Avec Vg est la somme du potentiel d’'interaction coulombienne et le potentiel d’interaction de
courte portée (U, +U,p), Ve est le potentiel d’échange et V,, est le potentiel de polarisation.

L'avantage de cette approximation est la prise en compte des effets a courte portée entre
I’atome et les deux électrons sortants. Le modele (3D W) a fourni un bon accord avec des don-
nées expérimentales mais nécessite des moyens de calculs énormes.

2.4.5 Modele de 'onde distordue (1DW)

dans ce modele I'interaction entre I’électron éjecté et la cible résiduelle est décrite par une onde
distordue, I’électron diffusés est décrit par une onde plane. Dans le cadre de 'approximation a
un électron actif, 'amplitude de diffusion T';¢ s’écrit (apres I'intégration par rapport a 7o) :

Tif= % <<PDW(71) ‘eik'ﬁ - 1) <Pj(71)> (2.19)
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Habituellement 'onde distordue est décrite par la formule suivante :

47

(/)DW(ke,F) = W

. F ~
Y 0! %Yl’fm(ke)n,m(f) (2.20)

I,m e
F; est la fonction radiale distordue et se calcule comme cela a été décrit au premier chapitre.

Une méthode alternative a été proposée par Chinoune et al [27] qui permet de tenir compte des
effets de distorsions de I’électron éjecté sans utiliser la forme (2.20). Cette méthode est en fait
basée sur le modele de I'onde coulombienne avec une charge variable Z(r) [48] ( cette méthode
est détaillée dans le chapitre 3).

Remarque 2.4. Le modéle (1DW) est une simplification du modeéle (DWBA), ou l'on décrit
l’électron éjecté par une onde distordue et le projectile par une onde plane.

2.4.6 Modele de Brauner, Briggs et Klar (BBK)

Ce modele connu sous le nom (BBK) prend en considération I'interaction mutuelle entre les
électrons éjecté et diffusé dans la voie de sortie 8, état final est défini comme un produit de
trois ondes coulombiennes représentant l'interaction coulombienne mutuelle entre les élec-
trons diffusé, éjecté et I'ion résiduel ainsi que les effets post-collisionels (PCI). Deux fonctions
décrivant les électrons diffusé et éjecté, et la troisiéme pour décrire I'interaction coulombienne
entre ces deux électrons [14] :

Wf(];S:Ee,FO?Fl) :(pc(ESaFO)‘PC(Ee;FI)C(aOI,EseaFOﬂ (221)
Ou la fonction d’onde coulombienne ¢, s’écrit comme suit :
- -7 = biq Z Z -
bo(h,7) = (2m) 32eh e T (1 - i1F (—iz, 1,—i(kr+k.F)) (2.22)

La charge effective est généralement choisie comme étant Z = 1 dans un processus (e,2e),
tandis que le terme décrivant I'interaction mutuelle (ou effet post-collisionnel) est décrite par
la fonction :

C(“Ol,k’se,FOI):e_ﬁr(l_ ) 11 (—ia01,1,—i(ksero1+Ese-?01)) (2.23)

2k,

Avec kg, = %(ks —ke) et ap1= i‘” ou Zopi= —%
se

La (SETD) est donnée par :

——|Tir (2.24)
ki

Pour évaluer 'amplitude de diffusion T;r =<y ¢|V|y; >, nous écrivons

Tif:ff(P:(l_és,FO)(/’:(];e,FI)C*(CXOLI_ése,FOI)V(/)p(Ei,FO)(,bnlm(Fl)dFOdFl (2.25)

7. Lorsque les deux électrons sont détectés avec des énergies voisines, l'interaction mutuelle entre ces deux
électrons doit étre prise en considération. Ces effets post-collisionnels ont été introduits pour la premiere par
Brauner et al (Connu comme BBK) dans I’état final.

8. ce modele (BBK) prend en compte l'interaction électron éjecte-cible ionisée, I'interaction particule diffusée-
cible ionisée et enfin I'interaction électron éjecté-particule diffusée.
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Létat initial v; est décrit par le produit des fonctions d’onde de I’électron incident et de la cible.

alors que l'interaction V entre le projectile et la cible est purement coulombienne. En utilisant
Papproximation d’un électron actif, V est exprimé comme
1 1

V(rg,ri9)=——-— (2.26)
roi ro

Ou ro1 = |Fg — 71| est la distance entre le projectile et ’électron lié.

L'équation (2.25) représente une intégrale a six dimensions, ’évaluation de I'élément de ma-
trice dans ce cas nécessite un temps de calcul important. Pour éviter cet inconvénient, nous ap-
pliquons la méthode de Kornberg et Miraglia qui utilise la transformation de Fourier permet-
tant de réduire intégrale a six dimensions a une intégrale a trois dimensions, voir (AnnexeB)

L'avantage de (BBK) est dii au fait que 'interaction (PC1I) est contenue a tous les ordres de la
théorie de perturbations.

Facteur de Gamow

Le calcul de la section efficace du processus de simple ionisation par la méthode (BBK) né-
cessite un temps tres grand. En remplacant la troisieme fonction Coulombienne qui décrit la
répulsion entre les deux électrons éjecté et diffuse par une fonction appelée facteur de Gamow,
le temps de calcul de la (SETD) est largement réduit [44]. Le facteur de Gamow ne dépend
que des énergies d’électron éjecté et est défini par I'expression

e (@) = T(1—iagy)e” 3% (2.27)
La fonction représentant I'état finale (2.21) dans le modéle (BBK) s’écrit maintenant comme
(ks ke, To,71) = (ks Fodbelke, F1) (@o1) (2.28)

Cette nouvelle version du (BBK) rend les calculs beaucoup plus simples et le temps de cal-
cul plus court sans pour autant perdre I'aspect physique de la répulsion coulombienne entre
les deux électrons du continuum. Mais cette approximation conduit a une sous-estimation de
Pamplitude de diffusion.

Remarque 2.5. Ce facteur prend en compte la forte répulsion des électrons dans la voie finale,
ayant des énergies voisines tout en la surestimant. Lorsque les énergies d’éjection et du diffuse
des deux électrons ne sont pas proches, leur répulsion est presque nulle et le facteur de Gamow
tend ici vers un.

2.4.7 Méthode de la matrice R (RM)

L'idée fondamentale de la méthode est que la configuration spatiale décrivant le projectile et
la cible est divisée en deux régions. Dans la région interne r < a (région interne de rayon a),
I'interaction est forte et le processus de collision est difficile a calculer [23]. par contre dans la
région externe, I'interaction est faible et le probleme est solvable de facon exacte.
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On considére en général la diffusion d’une particule par un potentiel de courte portée telle que
Iéquation de Schrodinger radiale réduite s’écrive :

d?> 1(1+1
4D e+ By = 0 (2.29)
dr? r2

AvecV(r)=0 pourr=a

La méthode de la matrice R consiste a développer la solution F; pour n’importe quelle énergie
dans le domaine 0 < r < a sur une base compléete d’états propres définis par :

F(r)=)_ CyFar)
=1

Avec la condition d’orthonormalisation :
a
ﬁ F,l(r)F/y(r)dr = 5,’[;[/

La méthode R-matrix a été utilisée pour calculer les (SETD), en utilisant les approximations
suivantes [49] :

e Llélectron incident est décrit par une onde distordue.
e LI électron éjecte est représenté par un développement de matrice R.

¢ Linteraction coulombienne entre 1’électron incident et les électrons de la cible est prise
en compte.

¢ Linteraction (PCI) ainsi que les effets d’échange entre les deux électrons du continuum
de I’état final sont négligés.

2.5 Conclusion

Nous avons brievement exposé une description globale de la réaction (e,2e), en utilisant le
modele du coeur gelé qui a simplifié considérablement les calculs en prenant en compte un
seul électron de l'orbitale ionisée. On a vu que la connaissance de la fonction d’onde qui décrit
la cible atomique est nécessaire. Les orbitales atomiques de ’hydrogene sont utilisées pour
décrire les orbitales atomiques des cibles atomiques a plusieurs électrons. Enfin on a présenté
les différents modeles pour la description des électrons du continuum, et pour le calcul de la
(SETD) dans 'approximation de Born qui reste le moyen le plus rapide et le plus simple pour
reproduire les résultats expérimentaux.

Dans les chapitres 3 et 4, nous reviendrons sur la définition et ’application des modeles (BBK2CW Z)
et (BCWZ). Ces modeles ont pu donner des solutions approchées les mieux adaptées a ’étude

des problemes d’ionisation. Ils décrivent d'une maniére rigoureuse la corrélation dans le double
continuum, et nous verrons les domaines d’application de chaque modele.



Chapitre 3

Etude des effets de distorsion et de
I’interaction post-collisionnelle

3.1 Introduction

La section efficace triplement différentielle (SET D) obtenue dans les techniques de coincidence
(e,2e) représente la description la plus complete du processus d’ionisation, grace a la détection
en coincidence des deux électrons sortants (le diffusé et ’éjecté). Cette derniere est évaluée a
travers 'amplitude de diffusion définie comme les éléments de transition entre les états initial
et final de la collision.

Lionisation par impact électronique a été utilisée, d’'une part, pour explorer la structure de la
cible étudiée, et d’autre part pour comprendre la dynamique de collision des réactions corres-
pondantes.

Pour les hautes énergies (E; = 600 eV) et les énergies intermédiaires (100eV < E; <600eV), les
approximations du premier ordre qui ne tiennent pas compte de 'interaction entre I’électron
diffusé et I'électron éjecté sont suffisantes pour calculer la (SETD) dans le cas des couches
externes. Pour les basses énergies (20eV < E; < 100eV) et les couches internes, ces approxi-
mations sont incapables de reproduire les résultats expérimentaux, ce qui exige 'introduction
d’autres contributions comme l'interaction post collisionnelle (PCI) représentée a travers le
modeéle (BBK) bien connu. Cependant, le modele (BBK) n’est pas toujours en mesure d’in-
terpréter les expériences (e, 2¢), d’autres phénomenes doivent alors étre pris en considération
pour interpréter 'expérience tel que la distorsion de I’électron éjecté ainsi que celle de ’électron
diffusé avec l'effet (PCI) entre ces deux électrons !.

La distorsion est un modeéle connu qui est utilisé par les modeles théoriques les plus puissants,
il est par conséquent trés largement décrit dans la littérature. La modélisation est purement
numérique et revient dans un premier temps a résoudre 1’équation de Schriodinger dans le
cas de ce qu'on appelle un potentiel de distorsion. Dans notre travail, la distorsion est repré-
sentée par une onde Coulombienne avec une charge variable. Dans ce chapitre, le traitement
précédent est amélioré en prenant simultanément en compte le (PCI) ainsi que les effets de

1. La distorsion est due au potentiel de courte portée autour de la cible qui cause une déformation des ondes
représentant I’électron éjecté et I'électron diffusé, les effets (PCI) sont les interactions entre 1’électron éjecté avec
le diffusé de nature purement coulombienne.

28
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distorsion des deux électrons sortants. Dans le modele utilisé dans le présent travail, les ef-
fets de distorsion sont introduits de facon plutot différentes. On représente alors les électrons
du continuum par une onde coulombienne avec une charge variable Z(r) au lieu d'une charge
effective constante Z.

3.2 Approximation de la charge variable

La charge variable Z(r) est calculée en utilisant le potentiel statique moyenné V;,; de la cible
vue par I’électron éjecté (appelé également potentiel de Hartree qui représente un potentiel pu-
rement coulombien plus un potentiel de courte portée). Pour des cibles atomiques, ce potentiel
est donné (dans le cas d'une orbitale j ) par :

|¢](r)|2

dr 3.1)
|7 =71l

Z
V(rl)__r_+ZNlJ
1

ou Ny est le nombre d’orbitales atomiques de la cible, N;; le nombre d’électrons dans la jeme

orbitale, 71 position de I'électron éjecté, Z est la charge du noyau et ¢; la fonction d’onde
représentant I’électron lié, elle est représentée par une combinaison linéaire de fonctions de
type Slater définie comme suit :

() = Zafk‘l’ff'lzkm,k P, (3.2)
avec
¢ () =Nur" e Y 100, 9). (3.3)

Notons qu’au lieu d’utiliser le vrai potentiel, on utilise pour des raisons pratique un potentiel
radial moyenné U; en effectuant une moyenne angulaire sur V; comme suit :

Z(r1)

ri

1
Uj(ry = Eij(Fl)dQe =- (3.4)

Remarque 3.1. La charge variable Z(ry) est telle que Z(ry) tend vers la charge du noyau a

r=0 et Z(r1) =1 asymptotiquement, c’est a dire :
Z(0)=Z et lim Z(r;)=1, (3.5)
ri—oo
out Z est la charge au centre de l’ion résiduel.

Si on prend une charge constante vue par l’électron éjecté Z =1, le modele 1DW est réduit au
modele 1CW [30].
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3.3 Calcul de la charge variable de quelques atomes

3.3.1 Hélium

Latome d’hélium dans son état fondamental représente le cas le plus simple ? pour calculer le
potentiel statique U, et sa configuration est, He : 1s?

1
U= Ef

La charge variable est calculée analytiquement en utilisant le développement multipolaire

2 |p1s |2

ri |7 =71l

dr|dQ,, (3.6)

1 4m rl
— =) 57 a1 m( QY (Q)), 3.7
rij lg’n2l+1rl;rl L (XY (€2) 3.7

Si on choisit la fonction d’onde de Hylleraas pour représenter 1’électron actif de ’atome d’hé-
lium

P15(F) = 202" Yo 0(Q), (3.8)
avec a = %
On obtient (Annexe D)
Z(r)=1+1+ar)e 2%, (3.9)

2,0-
1,8 1
161
N
1,4
1,2
1,0 1
% 1 = I b} 1 ) I % 1
0 2 4 6 8 10

r(u.a)

FIGURE 3.1: Variation de la charge effective Z en fonction de r dans le cas d’ionisation de

Porbitale atomique 1s de 'Hélium.

2. L'étude de l'ionisation pour 'atome d’hélium représente le premier test pour tous les modeles théoriques
car c’est 'élément le plus simple a étudier apres 'atome d’hydrogene. L'autre avantage d’étudier I’hélium est la
disponibilité de nombreuses mesures expérimentales.
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3.3.2 Néon

L'état fondamental du Néon est décrit par la fonction d’'onde de type Hartree-Fock de Clementi
[39] pour décrire I’électron actif. Sa configuration électronique est 1s22s22p5.

Dans le cas de l'ionisation de l'orbitale atomique 2p du Néon, le potentiel statique donné par
Iéquation (3.4) devient

1
o= [ |-

La charge variable finalement sous la forme :

2 2 2
0 gy [ 102 g7 5 [ 10l ] 0, = -2 (310

|7 —71] |7 — r1| 1l ri

Z(r1) =10-2Z14(r1) — 2Z24(r1) — 5Z2p(r1), (3.11)

avec

2
|pos |2 |papl

|¢ls|2 _ _ -
————dF, Zos(r1)= | ——=—dF, Zgp(r1)= dr

|7 =71l 7 =71l

Z1s(r1) = 7= 74|
— Il

10-
8_
= 6
N
4
5
0 T T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10

r(u.a)

FIGURE 3.2: Variation de la charge effective Z en fonction de r dans le cas d’ionisation de

Porbitale atomique 2p de Néon

3.3.3 Argon

L'argon est une cible largement étudiée en théorie et en expérience. Sa configuration élec-
tronique est 1s22s22p%3s23p5. Liélectron actif est représenté par les fonctions d’onde de type
Hartree-Fock de Clementi [39], dans le cas de l'ionisation de l'orbitale atomique 3p d’Argon, le
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potentiel statique donné par I’équation (3.4) devient

1 18 2 2 2
U(rl) - _° 49 |¢ls_|> dF+2 |(,b2s| 6[ |(p2p| |([)3s| dF
47 ri |F =71l |7”—7‘1| |7 — 7"1| |7 —r1l
2
Z
5] Pspl d?]dQe:— (r)). (3.12)
|7 —71] ri

De méme la charge variable peut étre écrite sous la forme

Z(r1) =18 -2Z14(r1) —2Zo5(r1) — 6Zgp(r1) — 2Z34(r1) —5Z3p(r1), (3.13)

20
18-

16 1

14 4

12 H

Z(r)

T T T T T T : T
0 2 4 6 8 10
r(u.a)

FIGURE 3.3: Variation de la charge effective Z en fonction de r dans le cas d’ionisation de
Porbitale atomique 3p de 'argon.

Remarque 3.2. On voit clairement que la charge diminue de Z =2 a la valeur asymptotique
Z =1pour He (figure 3.1),de Z=10a Z =1 pour Ne2p (figure 3.2) et de Z =18 a Z =1 pour
Ar3p (figure 3.3).

3.4 Calcul de la charge variable de quelques molécules

Pour les molécules, la charge variable est calculée de la méme maniere que les atomes, il faut
juste inclure les interactions dues aux différents atomes constituant la molécule. 3. Le potentiel
moléculaire est donné par

N M Z 2
VJ(F]_,RJ) __ Z Z NU |¢L(r)|

AW (3.14)
no1lFi-RBnl 2 |7 =71l

3. Les cibles moléculaires sont aléatoirement orientées dans presque toutes les études expérimentales, ce qui
présente une complication pour la théorie. Il faut donc prendre en compte les degrés de liberté internes (rotation-
nels et vibratoires).
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ou M est le nombre de noyaux, Zy leurs charges et Ry leurs positions par rapport au centre
de la masse moléculaire. Notre modele consiste a prendre une fonction d’onde monocentrique
¢; pour décrire les orbitales moléculaires. Il faut cependant noter qu’au lieu du potentiel ani-
sotrope V; réel, on utilise le potentiel radial moyenné U; en effectuant une moyenne angulaire
sur I’angle solide comme dans le cas atomique pour extraire la charge variable Z(r).

La molécule d’eau

La molécule d’eau * posséde une géométrie non linéaire, dont 'atome d’oxygéne occupe presque
le centre. Les orbitales moléculaire de H2O sont au nombre de cinq centrées sur le noyau d’oxy-
géne, chaque orbitale contient deux électrons ®. La configuration électronique fondamentale de
la molécule d’eau est représentée comme suit [8]

Ho0 : (1a1)%(2a1)%(1b9)%(3a1)%(1b1)%.

Dans le cas de I'ionisation de 'orbitale moléculaire 3a 1, le potentiel moyen donné par ’équation
(3.14) devient

1 2 8 2 2 2
Utry) = _f 2 8 5 |(f1ai| divo [Pl oo P15, 1 JF flﬂbsall
4 Ri 1 |F =71l |7 =71l |7 —71] |7 —71]
2
Z
+2fMd7 dQ.=—- (r1) ri<Rq
|7 —r1l ri
1 2 8
Utry) = _f _2_8 ., 1$10,* d7+ 9 I¢2q,1* dF 4 |p1p, 1° 1916, " f|¢3a1|
4 re ri |7 =71l |7 =71l |7 —71] |7 —71]
2
Z
+2 Md?]d&)e:— (r1) ri>R1 (3.15)
|7 —r1l ri

4. Leau constitue un élément important de recherche dans 1’étude de I'ionisation de petites molécules a cause
de son abondance dans la matiére vivante.
5. La molécule HoO (Z =10) est composée d’'un atome d’oxygene (Z = 8) et deux atomes d’'Hydrogene (Z = 1).
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Z(r)

H20 3a1

FIGURE 3.4: La charge Z(r) vue par I’électron éjecté dans le cas d’ionisation de I'orbitale molé-

culaire 3a1 de la molécule d’eau.

Dans le cas de I'ionisation de 'orbitale moléculaire 151, le potentiel moyen donné par ’équation

(3.14) devient

1 2 8 2 2 2 2
Uy = — [[-2 -8 o[ 10al g o [ 12l g g [ 191051 i g [150]
4n Ry 1 |7 =71l |7 =71l |7 =71l |7 —7F1]
2
Z
M Lt dF]dQe:— ) ri<R;
|7 =71l ri
1 2 8 2 2 2 2
Ur) = — ————+zf"f1"1' drve [1020l ga o [0l o [1950] 4
4n ry ri |7 =71 |F =7l |F =71l |F —r1l
2
Z
Md?]me:— (ry) r1>R: (3.16)
|7 =71l ri
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H20 1b1

Z(r)

o

T ! : T T T T T
0 2 4 6 8 10
r(u.a)
FIGURE 3.5: La charge Z(r) vue par I’électron éjecté dans le cas d’ionisation de I'orbitale molé-
culaire 151 de la molécule d’eau.

Remarque 3.3. l’électron éjecté voit une charge Z = 8 (celle de ’atome d’oxygéne) au centre qui
diminue progressivement jusqu’a atteindre la valeur asymptotique Z = 1.

On remarque également l'existence d’un point anguleux au voisinage de la longueur de liai-
son (r = R1 =1.8140(u.a)), une propriété purement moléculaire qu’on n’observe pas dans le cas

atomique.

3.5 Modeles approximés de distorsion

Dans le but d’étudier la dynamique de I'ionisation par impact électronique des atomes et mo-
lécules, nous avons développé des modeles approximés de distorsion qui tiennent compte de
I'interaction post collisionnelle. Dans la présente modélisation, les deux électrons sortants sont
décrits par une onde coulombienne avec des charges variables Z(r) tandis que 1’électron inci-
dent est décrit par une onde plane, en tenant compte de I'interaction (PCI). Les calculs sont
effectués dans le cadre de la cinématique asymétrique coplanaire, et les résultats seront com-
mentés et comparés avec les résultats expérimentaux.

Modele (BBK2CWZ)

Ce modele tient compte simultanément des effets de distorsion et 'interaction post collision-
nelle (PCI). Le modele (BBK2CWZ1) est une extension du modele (BBK), ou les deux élec-
trons sortants (éjecté et diffuse) sont représentés par une onde coulombienne avec des charges
variables Z(r).
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Dans la réaction (e, 2¢) I'électron incident d'impulsion k; et d’énergie E; interagit avec la cible

A. Dans l'état final, deux électrons émergents sont détectés en coincidence avec des moments

k. et ks et des énergies E, et E; dans des directions bien définies, les lois de conservation de

I’énergie et de la quantité de mouvement s’écrivent respectivement :

kZ k2
e+§S+Eion (3.17)

+ Es +q.

2
Rio_ ke
2 2
ko= K

E;,, représente I'énergie d’ionisation correspondant a 'extraction d’'un électron d’une orbitale
de la cible et g représente la quantité de mouvement de I'ion résiduel.

Dans les expériences de coincidence (e, 2¢), les données expérimentales représentent la (SETD)
qui s’écrit :

3
@) _ do

7 T d0.,d0.dE,

kok
= @2t =T 2. (3.18)
k;
Dans le cadre de 'approximation & un électron actif, 'amplitude de diffusion T';¢ s’écrit

Tif =< DL (R, Fo)PZ (R o, 71)C(@01,k01,701) IV (ro, 7 )l (21) 3P ei*iTop (71) > . (3.19)

Ot1 ¢ est une onde coulombienne avec la charges variable Z(r) s’écrit

R > VA - nZ(r Z
OZ(h,7) = 2m) 32k T |7y —i%,l,—i(kwk.?) e%l“(l+i$), (3.20)

pour le potentiel V(rg,r1) on prend le potentiel purement coulombien

1 1
V(rg,ri)=—-—-—
ro1 To

tandis que le terme décrivant I'interaction mutuelle électron-électron (PCI) est décrite par la
fonction :

C(aOI’Ese;FOI):e_ﬁr(l_ ) 11 (_iaOL 1a_i(kser01+k>se-7_:01)) (3.21)

- 1 1
avec kse = 5(ks— k) et ap1=—5—

se

Nous présentons, dans ce qui suit, les différentes possibilités de représenter la charge variable
des électrons dans la voie de sortie lors de leur interaction avec I'ion résiduel [31].

Liélectron éjecté voit une charge Z, = Z au centre de la cible et Z, = 1 asymptotiquement. Pour
I’électron diffusé, nous devons souligner un détail important®. Au centre de la cible, I'électron
diffusé voit une charge Z; = Zy, tandis qu’asymptotiquement deux alternatives doivent étre
prises en compte : premierement, I’électron diffusé peut voir asymptotiquement une charge
Zs =1 comme celle éjectée, le modele est alors appelé (BBK2CWZ1). D’autre part, puisque
I’électron diffusé est plus rapide, I’électron éjecté pourrait apparaitre comme un constituant de
la cible ionique, I’électron diffusé voit ainsi une charge asymptotique Z; = 0, le modeéle est alors
appelé (BBK2CW Z0).

6. Puisque nous considérons ici une cinématique coplanaire asymétrique, I’électron diffusé est plus rapide que
I’électron éjecté.
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FIGURE 3.6: Charge variable Z(r) vue par I’électron éjecté (a) et I’électron diffusé (b) pendant

le processus d’ionisation pour l'orbitale atomique 2p de Ne. Les lignes noires pleines et les
pointillés rouges correspondent respectivement aux modeéles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0).

Dans la figure 3.6, nous présentons les charges variables Z.(r) et Z,(r) correspondant res-
pectivement aux électrons éjectés et diffusés pour I'ionisation du néon 2p, correspondant aux
deux modeles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0). On voit que Z,(r) diminue de Z, = 10 et tend
asymptotiquement a Z, = 1, tandis que Zs(r) diminue de Z; = 10 et tend soit vers Z; = 1, soit

Z, =0 selon le modele utilisé.

Dans le cas d'une molécule, le méme constat est fait pour I'ionisation de 'orbitale moléculaire

1b1 de HQO.
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FI1GURE 3.7: Charge variable Z(r) vue par I’électron éjecté (a) et I’électron diffusé (b) pendant
le processus d’ionisation pour 'orbitale moléculaire 151 de H2O. Les lignes noires pleines et les
pointillés rouges correspondent respectivement aux modeles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0).

Lélectron sortant voit une charge Zy = 8 au centre du systéme (ici, la charge de I'atome ’

d’oxygene). De l'autre coté, la charge variable Z(r) présente un point angulaire proche de
r =R =1,814(u.a) (correspondant a la longueur de liaison), qui représente une signature pu-
rement moléculaire (voir figure3.7).

Remarque 3.4. Dans les deux cas illustrés ici (pour Ne et HoO) on constate que les charges
variables Z(r) et Z.(r) diminuent rapidement a Z =1 ou Z = 0 pour une distance inférieure a

r =4(u.a) dans les deux modeles.

Nous rappelons que, tous les états liés sont représentés dans le cas atomique par des com-
binaisons linéaires d’ondes de type fonctions de Slater [39] et par des orbitales moléculaires
monocentriques de Moccia [6], [7], [8]. De plus la (SETD) des molécules s’écrit comme suit

d%o

@) =
oY) = e 0. dO0LdE,

ksk
= @) === ITir (3.22)
l

avec, dQgyier =sin(f) df da dy

Comme les cibles moléculaires sont orientées de maniere aléatoire [18], 'équation (3.22) doit
étre moyennée sur les angles d’Euler®, et la (SETD) est alors défini comme suit

1 27 b4 27
o®=— f da f dfsinp f o(a, B,y)dy (3.23)
814 Jo 0 0

7. L'atome le plus lourd (atome d’oxygéne pour H3O)

8. Les fonctions d’ondes de la molécule sont représentées dans le repére de la molécule mais les sections ef-
ficaces sont mesurées dans le repéere du laboratoire. En d’autres termes lors des expériences les molécules sont
dans un état gazeux et sont donc orientées de facon aléatoire. Pour tenir compte de toutes les orientations on
effectue donc une moyenne angulaire par rapport aux angles d’Euler ce qui signifie qu’on passe du repére de la
molécule au repére du laboratoire (tel que (a, § et y) sont les angles d’Euler).
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3.6 Validité du modeéele (BBK2CW2Z)

Les deux modeles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0) sont utilisés pour évaluer les sections effi-
caces triplement différentielles pour l'ionisation par impact d’électrons d’atomes ou de molé-
cules. Nous essayons donc de valider ces deux modeéles en faisant une comparaison avec les
expériences disponibles. En outre, la validité de I'utilisation d’'une onde Coulombienne avec
charge variable Z(r) a été étudiée en comparant sa (SETD) avec celle obtenue par une onde
distordue pure [29], pour cela nous considérons 'onde distordue pure v4,, et 'onde Coulom-
bienne sphérique v ,,, définie respectivement comme

- 2 . ~
Vawk,F) = \ﬁ Y ilecion Dy vy @) (3.24)
T kr ’
- 2 1 (—ioy) Wew(T) Aok
Vewk,F)=1/=) i'e V=Y ,(R)Y, () (3.25)
i kr ’
tel que ugy,, est la solution de 'équation de Schrodinger radiale
d> 11+
(ﬁ - 200+ k2) Uqw(r) =0, (3.26)

ou U; est le potentiel sphériquement moyen défini dans I'équation (3.4).

La solution radiale exacte dune onde Coulombienne sphérique est

2z [T +1-2)| . 7
Uow(r) = 2Le % ﬁe’kr(krﬂ“ 1Fq (z +1- %,21 +2,-2ikr|. (3.27)

On procede alors a une étude comparative entre f,, et f.,,, définies respectivement comme
2 2
faw = lugw!” et few =lucwl”.

Apres comparaison, on voit que les deux ondes définies dans les équations (3.24) et (3.25)
coincident et sont pratiquement identiques [31].

Nous concluons que les ondes partielles utilisant une onde distordue pure ou une onde cou-
lombienne sphériques avec charge variable deviennent généralement comparables et méme
identiques pour les plus faibles valeurs du moment cinétique /.

Remarque 3.5. le modele (BBK2CWZ), basé sur un traitement de charge variable, offre des

avantages intéressants en termes d’économie de temps de calcul.

Notre étude est présentées ci-dessous dans le cadre de cette modélisation pour différents cibles
atomiques et moléculaires.

3.7 Résultats et discussion

Nous avons calculé les (SETD) de quelques cibles atomiques, plusieurs cinématiques sont
considérées pour décrire les réactions (e,2¢) tel que Ne et Ar.

Dans un premier temps, nous étudions certaines situations particulieres ou les résultats sont
comparés aux données absolues réalisées a différentes cinématiques pour le néon et ’argon.
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3.7.1 Application a ’atome de Néon

On considere d’abord l'ionisation de 'orbitale 2p du néon a pres de 600 eV et 150 eV d’énergie
d’impact [22]. Sur la figure 3.8, les résultats de la (SETD) pour l'ionisation du néon 2p avec
une énergie d'impact d’environ 600 eV sont présentés pour les modeles (BBK), (BBK2CWZ1)
et (BBK2CWZ0) pour une énergie de I'éjection de E, = 74 eV et un angle de diffusion de
0s = 6°. Il est clairement observé que le meilleur accord avec les données est exposé par
(BBK2CWZ1). Dans la région binaire, 'accord avec les données absolues est parfait, tandis
que dans la région de recul, les données sont quelque peu sous-estimées. Nous observons éga-
lement que le modéle (BBK2CW Z0) et les résultats de (BBK) sous-estiment les données dans
les deux régions, tandis que dans la région du recul, les trois modeles sont globalement équi-
valents. Il faut noter que les résultats du modele (BBK2CW Z0) sont plus proches de ceux de
(BBK2CWZ1) que de (BBK),

0.6 T T T T T T T T g T
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FIGURE 3.8: (SETD) absolue pour l'ionisation du néon 2p en fonction de I'éjection 6, a angle
de diffusion fixe s = 6°. les électrons diffusés et éjectés ont des énergies E; = 500 eV et
E, =74 ¢V. Les modeles théoriques sont (BBK2CW Z1) (ligne continue noire), (BBK2CW Z0)
(ligne discontinue rouge) et (BBK) (ligne pointillée bleue). Les données expérimentales sont
des carrés noirs tirés de [22].

Remarque 3.6. Notons que, les positions des pics sont légérement décalées vers les angles infé-
rieurs pour le modele (BBK2CW Z0).

La deuxieme situation cinématique, représentée sur la figure 3.9, concerne toujours 1’ioni-
sation du néon 2p a un projectile de plus faible énergie E; = 150 eV, une énergie d’éjection
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E,=10¢V et un angle de diffusion 8; = 5°. Dans ’ensemble, les trois modeles présentent des
formes tres similaires dans la région du recul ou les données sont assez proches de la théorie.
Dans la région binaire, des divergences évidentes entre la théorie et les expériences sont obser-
vée pour des angles inférieurs a 60°, cependant, le deuxiéme pic binaire est mieux reproduit,
en particulier par (BBK). Dans la région binaire, les trois modéles présentent qualitativement
le méme comportement, cependant, les amplitudes sont nettement différentes.

Nous remarquons également que les positions maximales de (BBK2CW Z0) sont décalées vers
des angles plus bas comme dans la situation précédente (figure 3.8).
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FIGURE 3.9: (SETD) absolue pour I'ionisation du néon 2p par énergie d'impact E; = 150 eV en
fonction de I'éjection 6. Le projectile est diffusé a un angle 65 = 5° en coincidence avec I’électron
éjecté avec une énergie E, = 10 eV . Les résultats théoriques sont (BBK2CW Z1) (ligne continue
noire), (BBK2CW Z0) (ligne discontinue rouge) et (BBK) (ligne pointillée bleue). Les données
expérimentales sont des carrés noirs tirés de [22] .

Remarque 3.7. Les lacunes observées dans la figure 3.9 peuvent étre attribuées a la descrip-
tion de lénergie incidente de l’électron dans notre théorie par une onde plane, & cette énergie

d’impact faible (150 eV') l’électron incident devrait étre décrit de facon plus rigoureuse.

3.7.2 Application a ’atome de ’Argon

On considere d’abord l'ionisation de I'argon 2p avec une énergie de projectile de I'ordre de
8 keV ou les données expérimentales sont encore une fois absolues. Nous étudions la cinéma-
tique a une énergie d'impact de E; = 8400 eV, une énergie d’éjection de E, = 150 eV et un
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angle de diffusion de 0, = 2°. La (SETD) calculée est représentée sur la figure 3.10 et com-
parée aux données expérimentales absolues [13]. Les résultats sont impressionnants pour les
modeles (BBKCWZ1) et (BBK2CW Z0) ou 'accord avec les expériences est parfait. La forme
et Pamplitude de la (SETD) est bien reproduite par les deux modéles et leurs résultats sont
pratiquement identiques, alors que (BBK) n’est pas en mesure de décrire correctement cette
réaction (e,2e) et s’avere incapable de reproduire la majeure partie de I'expérience.

—— BBK2CWz1
-------- BBK2CWZ0
--------------- BBK

»  Experiment

0+ 180

TDCS (10%a.u.)

270

FIGURE 3.10: Représentation polaire de la (SETD) absolue de l'orbitale 2p de 'atome Ar,
en 1073(u.a.), par une énergie d’impact E; = 8400 eV en fonction de I'angle d’éjection 6,. Le
projectile est diffusé a un angle 0; = 2° en coincidence avec I’électron éjecté avec une énergie
E. =150 ¢V. Les résultats théoriques sont (BBKCW Z1) (ligne continue noire), (BBK2CW Z0)
(ligne discontinue rouge) et (BBK) (ligne pointillée bleue). Les données expérimentales sont

les carrés noirs tirés de [13] .

La (SETD) absolue de 'argon 3p a une énergie d'impact intermédiaire de E; = 195 eV et
une énergie éjectée de E, = 10 eV est maintenant présentée dans la figure 3.11. Nous nous
intéressons ici a la situation particuliére correspondant a une coupe dans le plan yz prise a
partir d'une image 3D donnée dans [24] pour évaluer la (SETD) pour ces cinématiques. On
observe que les données absolues sont bien reproduites par les trois modeles. Dans la région
binaire, les données sont plus proches du modele (BBK2CW Z0) tandis que dans le recul, le
modele (BBK2CW Z1) décrit beaucoup mieux I'expérience.
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FIGURE 3.11: (SETD) absolue pour l'ionisation de 'argon 3p par une énergie dimpact E; =
195 eV en fonction de 'angle d’éjection 6,. Les parameétres cinématiques correspondent a une
coupe dans le plan yz prise a partir d'une image 3D ou le projectile est diffusé a un angle 6, = 5°
en coincidence avec I’électron éjecté avec une énergie E, = 10 eV. Les résultats théoriques sont
(BBKCWZ1) (ligne continue noire), (BBK2CWZ0) (ligne discontinue rouge) et (BBK) (ligne
pointillée bleue). Les données expérimentales sont les carrés noirs tirés de [24] .

Dans ce qui suit, nos résultats sont comparés avec les données relatives expérimentales [19]
[28] dans différentes cinématiques avec une énergie de projectile plus élevée de l'ordre de
1 keV. Les (SETD) obtenues sont ensuite présentés sur les figures 3.12 et 3.13, tous les
résultats sont alors normalisés par rapport au modele (BBKCWZ1).

La figure 3.12 montre la (SETD) en fonction de 'angle d’éjection correspondant a des éner-
gies incidente et d’éjection de 1 KeV et 13 eV respectivement et un angle de diffusion 6, =1.2°,
Il apparait que les trois modeles présentent des formes quasi similaires. 'accord entre la théo-
rie et les expériences est tout a fait raisonnable dans les régions binaires et de recul, il est
évident qu’il n’y a pas de concurrence substantielle entre les modéles.
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FIGURE 3.12: (SETD) pour l'ionisation de I’argon 3p par une énergie d'impact E; = 1 keV
en fonction de l'angle d’éjection .. Le projectile est diffusé a un angle 6; = 1.2° en coinci-
dence avec I’électron éjecté avec une énergie E, = 13 eV. Les résultats théoriques sont les sui-
vants : (BBKCWZ1) (ligne continue noire), (BBK2CW Z0) (ligne discontinue rouge) et (BBK)
(ligne pointillée bleue). Les données expérimentales sont les carrés noirs tiré de [28] . Les
données expérimentales ainsi que les résultats théoriques ont été normalisés aux résultats de
(BBKCWZ1) au maximum de pic binaire.

On considere a présent d’autres conditions cinématiques [19] correspondant a des expériences
réalisées a une énergie incidente d’environ 500 eV et a une énergie d’éjection de 205 eV (figure 3.13).
Les résultats sont maintenant completement différents, le modele (BBK) semble incapable

de reproduire la plupart des données expérimentales puisque la (SETD) ne présent aucune
structure au-dela d’'un angle d’éjection d’environ 90°. En revanche, les modeles (BBKCWZ1)

et (BBKCWZ0) présentent une forme complétement différente en bon accord avec les données
expérimentales?, on voit clairement que les modeles (BBKCW Z1) et (BBKCW Z0) fournissent

des résultats proches des données de I'expérience dans presque toutes les parties dela (SETD),

de facon similaire & celle fournie !° par le modéle (DWBA —G) [20].

9. Les données ont été normalisées pour un meilleur accord visuel avec la théorie.
10. basé sur une description d’onde distordue avec le facteur de Gamow pour tenir compte du (PCI)
(voir chapitre 2).
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FIGURE 3.13: (SETD).10~* pour l'ionisation de ’Argon 3p en fonction de ’angle d’éjection 6,
pour un angle de diffusion fixe 65 = 3°. Le projectile est dispersé avec une énergie E; =500 eV
en coincidence avec I’électron éjecté ayant une énergie E, = 205 eV . Les résultats théoriques
sont (BBKCWZ1) (ligne continue noire), (BBK2CWZ0) (ligne discontinue rouge) et (BBK)
(ligne pointillée bleue). Les données expérimentales sont les carrés noirs tirés de [19]. Les
résultats théoriques ont été normalisés par apport au modele (BBKCWZ1) au maximum du

pic binaire .

Pour interpréter les anomalies observées entre les figures 3.12 et 3.13, il faut introduire le
moment de transfert K = l;i —ES, il s’agit d'un parametre essentiel dans la description des
processus collisionnels en général. En effet, la cinématique représentée dans la figure 3.13
correspond a un transfert de quantité de mouvement K assez important (environ 1,27(u.a))
impliquant un grand moment de recul q absorbé par la cible (jusqu'a 5,2(u.a.)). Par consé-
quent, 'interaction avec la cible, en particulier celle des électrons sortants, avec I'ion résiduel
est importante. La modélisation du processus dans le recul représente donc un défi pour la
théorie, dans ce cas, (BBK) s’avere complétement incapable de décrire ces cinématiques dans
la région de recul. Cependant, (BBK2CWZ1) et (BBK2CWZ0), qui représentent en fait une
sorte d’approximation d'une onde distordue, donnent une meilleure description de la (SETD)
dans la région du recul. En revanche, pour la cinématique présentée dans la figure 3.12, le
moment du transfert K est assez faible (environ 0,22(u.a)) avec un moment de recul g (envi-
ron 4.9(uz.a.)), ce qui implique une faible contribution de I'ion résiduel. Le processus pour cette
situation peut donc étre mieux décrit par le modele (BBK).
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3.8 Conclusion

En conclusion, deux modeéles améliorés appelés (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0) ainsi que le
modele (BBK) standard ont été appliqués pour étudier le processus (e, 2e) pour des cibles ato-
miques et moléculaires dans plusieurs conditions cinématiques. Il a été constaté que :

¢ Les trois modeles sont presque équivalents pour une faible quantité de mouvement.

¢ Les modeles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0) présentent une meilleur description du pro-
cessus (e,2e) et sont pratiquement équivalents dans toutes les cinématiques.

* Pour les réactions caractérisées par des moments de transfert importants, les modeles
(BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0) sont globalement capables de produire la plupart des
parties de la (SETD), tandis que (BBK) n’arrive pas du tout a décrire la région de recul.

En perspective, les insuffisances observées pour les atomes a faible impact, a des énergies
d’impact intermédiaires et un moment de transfert important, pourraient étre améliorées en
incorporant une meilleure description de I’électron incident.



Chapitre 4

Le modele (3CWZ) résultats et
discussions

4.1 introduction

Lionisation par impact d’électrons d’atomes et de molécules représente théoriquement un pro-
bleme a plusieurs corps qui reste encore non résolu puisque I'’équation de Schrodinger ne peut
pas étre résolue analytiquement pour plus de deux particules en interaction. Expérimentale-
ment, les techniques de coincidence ont permis d’obtenir des informations complétes sur toutes
les particules, ces expériences, également appelées réactions (e,2¢) [15] [30], fournissent les in-
formations les plus précieuses sur la réaction. En particulier, la section efficace triplement dif-
férentielle (SETD) représente un test rigoureux pour les modeles les plus efficaces. Nous rap-
pelons brievement ici quelques modéles qui sont actuellement connu pour fournir la meilleure
description de la réaction (e,2e), ces modeles pourraient donc représenter un bon outil de com-
paraison pour toute étude théorique comme celle que nous proposons dans ce travail. L'ap-
proximation de Born aux ondes distordues (DWBA), dans laquelle les électrons du continuum
sont tous représentés par des ondes distordues mais qui ne prend pas en compte I'interaction
post-collisionnelle (PCI), reste parmi les modeles les plus efficace. Le modele (DWBA) a été
amélioré par Madison aux atomes en incluant le terme (PCI) et a été généralisé plus tard pour
les molécules, cette modélisation a été appelée (3DW) pour les atomes et (M3DW) pour les
molécules. Dans ’ensemble, le modele a été appliqué avec succes et a fourni dans beaucoup de
situations de bonnes prédictions de la (SETD) [21]. Une approche hybride (DWBA — RM) ba-
sée sur approximation (DWBA) et 1a méthode de la matrice R [23] est un modele également
tres performant qui nécessite des moyens de calculs énormes. Dans sa version « premier ordre
d’interaction projectile-cible » ce modele est dénoté (DWB1 - RM), il est noté (DWB2—-RM)
lorsqu’on tient compte de cette interaction au deuxiéme ordre. Une autre version du modele
(DWBA) est le modele (DWBA —G) qui a été décrit par Kheifets et al. [20], dans ce modéle
I'interaction (PCI) est introduite par le biais du facteur de Gamow.

Ces nouvelles approches ont permis aux chercheurs de réaliser des expériences cinématique-
ment completes sur les cibles atomiques, alors que les cibles moléculaires ont été étudiées
avec un support théorique limité en raison de leur caractére multicentrique ainsi que des
contraintes de temps de calcul. En conséquence, les mesures (e,2¢) peuvent maintenant étre
correctement prédites pour les atomes légers comme I’'Hydrogene et ’'Hélium par des modeles

47
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sophistiqués. Cependant, pour les atomes plus complexes, ’accord n’est pas automatiquement
aussi bon. En particulier, 'argon a présenté, un grand défi pour la théorie [22]. Notre objectif,
dans ce travail, est d’étudier plus en détail I'ionisation! de ’argon 3p a I'aide d’une nouvelle
approche théorique dans diverses cinématiques 2. Dans un travail précédent [31], nous avons
présenté un modele appelé (BBK2CWZ1), ou les deux électrons sortants ont été décrits par
des ondes coulombiennes avec une charge variable tandis que I'électron incident était repré-
senté par une onde plane, cela a été considéré comme un modele (BBK) amélioré. Le modele
a été appliqué avec succes a des cibles atomiques et moléculaires a des énergies d'impact in-
termédiaires et élevées, une amélioration globale de I’accord avec les mesures a été observée
par rapport aux résultats du modele standard du (BBK). Dans ce travail, nous améliorons
notre modélisation en représentant tous les électrons du continuum par des ondes coulom-
biennes avec une charge variable ou, en d’autres termes, I’électron incident sera décrit main-
tenant par une onde coulombienne avec charge variable au lieu d’'une onde plane. Ce modele,
appelé (3CWZ), qui devrait constituer une approche plus élaborée de la réaction (e,2e) que
(BBK2CWZ1), est appliquée a des énergies d'impact intermédiaires et faibles.

4.2 Description de I'interaction

Lionisation par impact d’électrons d’'un atome Ar dans son état fondamental est schématisé
comme suit :

Ar+e — Art +2e". 4.1)

Dans ce qui suit, nous donnons quelques éléments théoriques concernant notre modele, de plus
amples informations peuvent étre trouvés dans les travaux [27] [29] [31]. Dans ce travail, nous
tenons compte des effets d’échange qui ont été omis précédemment (Annexe C). La section effi-
cace triplement différentielle d'une sous-couche atomique (n,l,m) s’écrit, apres avoir moyenné
sur tous les états de spin initiaux [20] [21],

d3o k.k
3) - = = (2 4've'vs
d0.d0.dE, - P

Les éléments de la matrice de transition Tg;, et T,y sont donnés par

o (T qir? +1Toxc|® + 1 Tqir — Texel?). (4.2)

Tqir = <¢CZ(ES:FO)(PCZ(Ee,FI)C(aOI,ﬁOI:FOI)|V(r0:r1)|(pf(]_éi,FO)U/nlm(Fl)> (4.3)

Texec <¢CZ(E5,Fl)(PCZ(k»e,FO)C(aOI,]_éOLFOl)|V(7"0,r1)|(Pg(];i,FO)l//nlm(Fl)>,

ou Ei, l_és et 756 sont, respectivement, les vecteurs de quantité de mouvement des électrons
incidents, diffusés et éjectés, ces vecteurs sont nécessaires pour décrire la loi de conservation
de la quantité de mouvement. g = K —Ee, ou g est la quantité de mouvement de recul et K est le
moment de transfert. gbf est une onde coulombienne, avec la charges variable Z(r), s’écrit [33]

pour une onde sortante

- T Z > nZ(r Z
OZ(h,7) = 2m) 32T |y —i%,l,—i(kwk.f’) e%mn%), (4.4)

1. Nous nous concentrerons essentiellement sur 'ionisation de I’Ar 3p par impact d’électrons car c’est le sys-
téme d’électrons le plus étudié et pour lequel beaucoup d’expériences ont été réalisées.

2. 11 convient de noter que, dans la plupart des cas, les études se sont limitées a la géométrie coplanaire qui
a été admise comme contenant ’ensemble des éléments physiques du processus (dans la géométrie coplanaire, le
projectile et les électrons sortants sont détectés dans un plan commun appelé plan de diffusion).
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et pour une onde entrante

. o Z - 2Z(r Z
oLk, 7) = (2m) ek 1y i%,l,—i(kr+k.7~) e T(1 - i%), (4.5)
pour le potentiel V(rg,r1), on prend le potentiel purement coulombien
1 1
V(rg,r1)=—-—
ror To

tandis que le terme décrivant I'interaction mutuelle électron-électron (PCI) est décrite par la
fonction :

C(“Ol,k’se,FOﬂze_ﬁr(l_ ) 1F1 (_iaOLL_i(kserOl+]_ése-F01))a (4.6)

2kge

avec kg, = 5(ks—ke) et ap1=—5—

se

Wnimest la fonction d’onde liée de la cible atomique, développée dans la méthode de Roothaan-
Hartree-Fock comme une combinaison linéaire de fonctions d’onde de type Slater [39].

La charge variable est calculée analytiquement a 1'aide de la méthode potentiel sphérique
moyen de la cible vue par I’électron, voir chapitre 3. Dans notre modélisation, les électrons
éjectés et diffusés voient une charge Z = Zy au centre de la cible et Z = 1 asymptotiquement,
tandis que I’électron incident voit une charge Z = Z au centre et Z = 0 asymptotiquement. Ces
charges variables sont appelées Z;(r), Zs(r) et Z,(r) pour I'électron incident,diffusé, et I’élec-
tron éjecté, respectivement. Dans la figure 4.1, nous présentons les charges variables pour
I'ionisation de I’Ar 3p, les trois panneaux affichent Z(r) correspondant aux électrons du conti-
nuum. On voit clairement que Z4(r) et Z,(r) diminuent a partir de Z = 18 a Z = 1 tandis que
Zi(r) diminue de Z = 18 a Z =0; les valeurs asymptotiques de Z(r) sont atteintes rapidement
a une distance environ r = 3(u.a.). Il convient de noter que la validité de I'utilisation de la mo-
délisation de la charge variable dans notre traitement a été discutée et justifiée dans [31] en
effectuant une analyse comparative d'une vraie onde distordue et une onde coulombienne avec
charge variable.
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FIGURE 4.1: Charge variable Z(r) vue par I’électron incident (a), I'électron diffusé (b) et I'élec-
tron éjecté (c) pendant l'ionisation d’Ar 3p.
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Pour vérifier la validité de notre analyse actuelle, nous effectuons une comparaison entre le
potentiel statique utilisé ici pour déduire la charge variable et le potentiel de distorsion complet
du modele (DWBA). Le potentiel de distorsion complet s’écrit comme suit [11] [12] :

U(r) = Via4(r) + Vexe(r) + Vy, (1), (4.7)

La charge variable Z(r) a été calculée en ne tenant compte que des Vi, dans I'équation (4.7),
qui s’écrit en fait Vg = —@. La distribution radiale du potentiel Vg,; ainsi que le potentiel
de distorsion complet U(r) sont illustrés a la figure 4.2. On voit que les deux potentiels pré-
sentent a peu prés la méme forme et pourrait étre considéré comme semblable. Les différences
les plus notables sont observées dans la région a court terme, tandis que les deux potentiels
sont pratiquement les mémes ailleurs, par conséquent, 'approche utilisée dans ce travail pour
calculer la charge variable semble assez raisonnable.
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FIGURE 4.2: Potentiel de distorsion U(r) senti par I'électron éjecté.

L'objet de ce travail concerne 'utilisation de cette modélisation de charge variable, qui repré-
sente en quelque sorte un modele d'une onde distordue approximatif complet qui s’appelle
(BCW Z) (une sorte de modele (3DW)), et de vérifier comment cela affectera la (SETD) dans la
réaction (e,2e) de argon 3p en considérant plusieurs cinématiques. Les résultats obtenus dans
le cadre de ce modele sont comparés a ’expérience et a d’autres théories.
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4.3 Résultats et discussion

Nous avons calculé la (SETD) pour l'ionisation de I'argon 3p a l'aide du modele (3CWZ).
Les résultats obtenus sont maintenant présentés et discutés en considérant plusieurs ciné-
matiques dans des géométries asymétriques. La figure 4.3 montre les (SETD) calculées dans
une géométrie asymétrique coplanaire a une énergie incidente d’environ 721 eV et a une éner-
gie éjectée de 205 eV . Trois séries de données expérimentales réalisées pour trois angles diffu-
sés 05, = 3°, 6° et 9°. Nos résultats sont comparés aux données expérimentales [19] ainsi qu’aux
modeles théoriques (DWB2—-RM) et (DWBA —G). Comme les expériences sont données sur
une échelle relative, nous normalisons les données ainsi que les calculs théoriques a I’échelle
du modele (3CW Z).
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FIGURE 4.3: (SETD) pour l'ionisation de Ar 3p en fonction de ’angle d’éjection 6, a énergie de
diffusion et éjection fixés E; = 500 eV et E, = 205 eV . Le projectile est diffusé a une angle
de diffusion fixé (a) 65 = 3°, (b) O, = 6° et (¢) Os = 9°. Les résultats théoriques sont (3CWZ)
(ligne continue noire), (DWBA — G) (ligne discontinue rouge), (DWB2 — RM) (ligne pointillée
bleue) . Les données expérimentales sont les cercles noirs tirés de [19]. Les données ont été
normalisées pour le meilleur accord visuel avec la théorie. L'échelle absolue indiquée est
celle des calculs du modele (3CWZ). Les résultats de (DWB2 — RM) ont été multipliés par
0,34 (a), 0,33 (b) et 0,25 (¢). Les résultats (DWBA — G) ont été multipliés par 1,34 (b).
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Ces cinématiques sont caractérisées par un moment de transfert important (K =1,27, 1,4

et 1,6 (u.a.)) et un grand moment de recul absorbée par 'atome (g jusqu’a 5,48 (u.a.)), ce qui
indique que l'ion de recul participe fortement a la réaction, ce qui nécessite une modélisation
adéquate du processus d’ionisation. De plus, dans cette situation particuliere, le (PCI) influe
fortement sur la (SETD), car les énergies sont assez proches les unes des autres. Il convient de
noter que le modele (BBK) s’est déja révélé incapable de décrire la région de recul dela (SETD)
[31], des modeles plus complets sont donc nécessaires a I'étude de la dynamique réactionnelle
pour ces cinématiques particuliéres.

En analysant la figure 4.3 en détail, on voit que dans I'ensemble, le modele (DWB2 - RM)
décrit bien de bonnes parties de la (SETD) mais présente dans tous les cas un pic binaire
nettement plus grand que celui de la région de recul, on peut surtout observer que le modele
(BCWZ) est capable de reproduire assez bien la (SETD) dans la plupart des parties de la
distribution angulaire de la (SETD), en particulier, les pics dans les régions binaires et de recul
sont beaucoup mieux décrits que ceux de (DWB2—RM). D’autre part, on voit que (DWBA —-G)
[20] (pour lequel seuls les résultats pour 05 = 6° sont disponibles) fournit des résultats assez
proches d’expériences comme celles du (3CW Z) [panneau (b)].

Remarque 4.1. Nous rappelons que (DWB2 — RM) est un modeéle puissant qui est en prin-
cipe capable de décrire généralement bien la réaction (e,2e). Néanmoins, ce modeéle ne tient pas
compte de l'interaction (PCI), importante ici, c’est ce qui explique malheureusement les insuffi-
sances de ce modele observées dans la figure 4.3.

Pour donner une interprétation de ces résultats, le modele (DWBA — G) est un modeéle d’onde
entierement distordue ou le (PCI) est inclus via le facteur de Gamow. L'échec du modele
(DWB2—-RM) a prédire certaines régions de la (SETD) souligne 'importance de I’effet (PCI),
qui n’est pas pris en compte dans ce modele pour ces cinématiques particulieres. De plus, le
modele (3CWZ) est une sorte d’approche approximative de I'onde entierement distordue avec
le (PCI).

Remarque 4.2. Le modeéle (DWBA —G) n’est en fait pas pratique pour la comparaison avec les
mesures absolues, car le facteur de Gamow est connu pour violer fortement la normalisation,
mais peut étre efficace pour la comparaison avec des données relatives comme celles considérées
icl.

Dans ce qui suit, nous étudions le cas d’énergie d'impact plus faible et d'un moment de trans-
fert aussi plus faible ou les calculs théoriques sont maintenant comparés aux données abso-
lues [22]. La figure 4.4 montre une comparaison entre les résultats du modele (3CWZ) et
les données absolues a des énergies d'impact de 200 et 113,5 eV, respectivement, les prédic-
tions théoriques des modeles (3DW), (DWBA) et (DWB2—-R M) sont également présentées. En
regardant la figure 4.4, on constate que, malheureusement, aucun des modeéles théoriques
n’est capable de reproduire correctement 'amplitude de la (SETD). Dans I'’ensemble, le mo-
dele (3CW Z) reproduit le double pic dans la région binaire qualitativement bien, le deuxieéme
pic binaire est cependant plus grand que le premier dans toutes les cinématiques.

A une énergie d’impact de 200 eV [panneau (a) et (b)], nous pouvons déja voir que les don-
nées absolues sont sous-estimées par toutes les théories. On observe cependant que (3CW2Z)
reproduit assez bien le double pic binaire, nous notons également que les résultats de (3CW2Z)
sont assez proches de ceux de (DWB2— R M) dans la région binaire alors que le modele (3DW),
qui représente en principe une modélisation assez sophistiquée du processus, ne reproduit pas



CHAPITRE 4. LE MODELE (3CWZ) RESULTATS ET DISCUSSIONS 53

le double pic binaire [panneau (a)] comme on pourrait s’y attendre. Le modele (DWBA) pré-
sente a peu pres le méme comportement que (3DW) a E, = 10 eV [panneau (a)], il reproduit
néanmoins le double pic binaire a E, =5 eV [panel (b)]. Les mémes tendances sont toujours
observés a une énergie de projectile de 113,5 eV. En outre, il convient d’'indiquer que les don-
nées sont sous-estimés par (3CWZ) et (DWB2 - RM), alors que (3DW) et (DWBA) prédisent
des intensités beaucoup plus élevées [panneau (c)]. Aussi les résultats du modele (3CW Z) sont
plus proches de ceux de (DWB2 — RM) observés pour une énergie d'impact de 200 eV. Dans
la zone de recul, aucun des modéles théoriques n’est capable de reproduire correctement les

données.

Pour résumer la discussion de la figure 4.4, nous pouvons affirmer que le modele (3CWZ) ne
décrit pas correctement les données absolues, mais reproduit qualitativement la forme de la
(SETD) dans la région binaire. Nous notons néanmoins que (3CWZ) donne des résultats qui
sont au moins au méme niveau d’accord avec les expériences que d’autres modeles tres déve-
loppés. Dans I'ensemble, (3CW Z) ainsi que toutes les théories considérées dans ce travail, four-
nissent des résultats dont ’accord avec les expériences est quelque peu mitigé, aucune compé-
tition entre les théories n’est visible pour ces cinématiques. Des études plus approfondies nous
permettraient probablement d’acquérir davantage d’informations sur la réaction d’ionisation.

@ 3CWZ
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FIGURE 4.4: (SETD) absolue pour l'ionisation de Ar 3p en fonction de ’angle d’éjection 6, a
un angle de diffusion fixé 0; = 15°. Les énergies d’incidence et d’éjection sont respectivement
(@)E; =200eVetE, =10eV, (b)E; =200eVetE, =5eV et(c) E; =113,5eVet E, =5¢€V.
Les résultats théoriques sont (3CW Z) (ligne continue noire), (3DW) (ligne discontinue rouge),
(DWB2 - RM) (ligne pointillée bleue), et (DWBA) (ligne pointillée-pointillée-verte). Les don-
nées expérimentales sont les cercles noirs tirés de [22].
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Afin de mieux comprendre la dynamique de la réaction (e, 2e), nous nous intéressons a ’'étude
de la réaction d’ionisation a une énergie d'impact de 195 eV. La nouveauté est que les (SETD)
mesurés dans cette nouvelle génération d’expériences couvrent une grande partie de ’angle
solide complet des électrons éjectés. En conséquence, de nouvelles cinématiques sont données
au-dela de la géométrie coplanaire, ce qui permet de fournir des informations completes sur
la dynamique d’ionisation. Une image tridimensionnelle de la (SETD) est donc donnée en
fonction de ’angle solide d’émission (6,,¢.) pour une valeur particuliere de ’angle de diffusion
0s. Pour des comparaisons plus riches, des coupes de la (SETD) dans trois plans orthogonaux
sont données. Ces coupes correspondent au plan XZ (plan de diffusion), au plan YZ (plan
semi-perpendiculaire) et au plan XY (plan perpendiculaire).

Remarque 4.3. Il est intéressant de noter que la géométrie coplanaire a été utilisée pendant
longtemps dans les études (e, 2e) car elle était supposée contenir la plupart des informations sur

la réaction (e,2e), tandis que les expérience des géométries hors plan restait trés rares.

Notre étude porte sur l'ionisation par impact électronique de Ar 3p a des énergies d'impact
de 195 eV pour des angles de diffusion fixes allant de 05 = 5° a 65 = 20°. Les résultats sont
présentés sur les figures 4.5 a 4.7 pour trois énergies d’éjection de 10 eV, 15 et 20 eV, respec-
tivement. L'intérét de la présente étude réside dans le fait que les expériences sont données
sur une échelle absolue [24] qui fournit alors une situation idéale pour la comparaison avec la

théorie.

La figure 4.5 montre les coupes absolues de la (SETD) dans les trois plans perpendicu-
laires pour une énergie d’éjection E, = 10 eV (la convention adoptée ici est telle que ¢, =0
correspond a l'axe des x). Les coupes transversales dans les plans xz, yz et xy sont présen-
tées sous la forme d’une fonction de I'angle d’éjection pour un ensemble d’angles de diffusion
0s =5°, 10°, 15° et 20°. Les résultats du (3CWZ) sont ensuite comparés aux expériences ainsi
qu'aux prédictions de (DWB2—-RM).

Dans le plan de diffusion (colonne de gauche), on voit que, dans ’ensemble, le modele (3CW Z)
prédit assez bien les données, le modele reproduit tres bien le pic binaire de la (SETD) pour
05 = 5°, mais 'accord devient moins bon avec 'augmentation des angles de diffusion. Lorsque
nous comparons avec les résultats de (DWB2—-R M), on constate que le modele (3CWZ) tend a
mieux décrire le processus (e, 2e) que (DWB2—-RM), en particulier pour des angles de diffusion
plus élevés O, = 15° et 20°. De plus, la structure a double pic pour des angles de diffusion plus
élevés est mieux reproduite par le modele (3CW Z).I1 convient de noter que le pic de recul est
décalé vers les angles inférieur pour le modele (3CW Z).

Remarque 4.4. On note également que le pic binaire observé pour 05 = 5° se divise en deux avec
des angles de diffusion croissants, Il est bien connu que cette structure a double pic est attribuée

au caractére p de l'enveloppe externe de I’Argon.

Lorsque l'on considere le plan yz (colonne centrale) on peut déja voir que les données sont
symétriques d’environ 180°, le modele (DWB2 — R M) reproduit beaucoup mieux ’ensemble de
la forme de la (SETD) tandis que (3CWZ) présente un fort pic de recul dans tous les cas. La
région binaire n’est pas correctement reproduite par (3CW Z) sauf pour 85 = 5° ol un pic binaire
proche des expériences est visible. Dans ’ensemble, le modele (DWB2 — RM) décrit mieux la
forme des pics dans les régions binaires et de recul, mais des écarts importants d’amplitude
avec les données sont malheureusement observés.
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FIGURE 4.5: (SETD) absolue (présenté sous forme de coupes de 'image 3D) pour l'ionisation
de ’Ar 3p par une énergie d'impact E; = 195 eV en fonction de 'angle solide d’éjection (6., ¢,).
Le projectile est diffusé aux angles 6, = (5°, 10°, 15°, 20°) en coincidence avec 1’électron éjecté
avec une énergie E, = 10 eV. Colonne de gauche : (SETD) dans le plan de diffusion (xz).
Colonne centrale : (SETD) dans le plan demi-perpendiculaire (yz). Colonne de droite : (SETD)
dans le plan perpendiculaire (xy). Les résultats théoriques sont (3CW Z) (ligne continue noire),
(DWB2-RM) (ligne discontinue rouge). Les données expérimentales sont les cercles noirs tirés

de [24].

Dans le plan xy (colonne de droite), on voit globalement que 1’accord avec les expériences est
quelque peu mitigé lorsque I'on regarde en détail les (SETD) fournies par les modeles (3CW Z)
et (DWB2-RM). Le modele (DWB2 - RM) semble mieux reproduire la (SETD) pour ces ciné-
matiques (K, = 10 eV). La concordance avec les données est assez bonne a des faibles angles
de diffusion (5° et 10°). Cependant, cette concordance n’est plus observée avec des angles de
diffusion croissants ot les données sont largement sous-estimées (d'un facteur allant jusqu’a
2), 'accord est encore mieux reproduit par (3CWZ) a un angle de diffusion de 20°.

Les figures 4.6 et 4.7 montrent les (SETD) absolues avec les mémes ensemble d’angles de
diffusion, mais pour les énergies d’éjection (E, = 15 et 20 eV'), respectivement. Nos résultats
théoriques sont a nouveau comparés aux expériences ainsi qu’a ceux du modele (DWB2—-RM).
Les tendances générales observées sont assez similaires a celles de la figure 4.5.
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FIGURE 4.6: Identique a la Fig. 4.5 mais pour une énergie d’éjection E, =15 eV.

Comme on peut le voir, la (SETD) est qualitativement bien reproduite par les deux modeles
dans le plan X Z ou la structure a double pic est toujours reproduite pour des angles plus élevés,
en accord avec les expériences. Le modeéle (3CW Z) fournit toujours une meilleure description
de la (SETD) absolue, en particulier a 8; = 20°.Dans le plan semi-perpendiculaire (plan yz),
(DWB2 — RM) reproduit mieux la forme de la (SETD) ou les pics binaires et de recul sont
sont encore qualitativement reproduits, 'amplitude la (SETD) est néanmoins largement sous-
estimée pour tous les angles de diffusion.

Les résultats du (3CW Z) sont également moins bons que ceux de (DWB2—RM), le pic binaire
est un peu plus visible pour ces deux énergies (meilleur que pour E, = 10 eV) et un grand pic
de recul est toujours reproduit. La situation est différente pour le plan xy : le modele (3CW Z)
décrit mieux la (SETD) en forme et en magnitude, et un pic a environ ¢, = 20° est observé pour
tous les angles de diffusion. D’autre part, (DWB2—-R M) n’arrive pas a reproduire les données,
en particulier a des angles de diffusion plus élevés 0, = 15° et 20°, ou des écarts évidents sont
observés.

Remarque 4.5. Il est a noter que (DWB2 — RM) est a priori un traitement sophistiqué, les
lacunes observées sont probablement dues au fait que le (PCI) n’est pas du tout pris en compte
pour ce modele. A Uinverse, (3CW Z) reproduit assez bien les données dans de nombreux cas, bien
qu’il soit basée sur une modélisation assez simple. Cela montre bien 'importance de l'interaction

(PCI) qui est comptabilisée ici et traitée de facon exacte. Notons tout de méme que pour les
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géométries hautement asymétriques (oit le terme (PCI) peut étre négligé), (DWB2 — RM) est

connu pour étre trés efficace.
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FIGURE 4.7: Identique a la Fig. 4.5 mais pour une énergie d’éjection E, =20 eV.

En résumé, pour toutes les énergies d’éjection, notre modélisation reproduit assez bien la
(SETD) dans le plan de diffusion (xz), un double pic binaire apparait progressivement avec
des angles de diffusion croissants, en meilleur accord avec les données expérimentales que
(DWB2—-RM). Dans les géométries hors plan de diffusion, (3CWZ) s’avere moins efficace, en
particulier dans le plan semi-perpendiculaire (plan yz) dans la région de recul, ot I'on observe
un pic fort assez éloigné des expériences pour tous les angles de diffusion. Dans le plan per-
pendiculaire complet (plan xy), les modeles (3CWZ) et (DWB2— RM) sont capables de décrire
la réaction dans des cinématique particulieres. Alors que (DWB2 — RM) reproduit assez bien
les données a une énergie d’éjection de 10 eV, en particulier a des faibles angles de diffusion,
(8CWZ) décrit beaucoup mieux la (SETD) a des énergies d’éjection plus élevées (15 et 20 eV),
ou les données sont plus proches des résultats de (3CW Z) pour tous les angles de diffusion.
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4.4 Conclusion

Dans ce travail, une étude théorique (e,2¢) de 'argon 3p a été rapportée en cinématique asy-
métrique. Un modele (3CWZ), basé sur une description compléte de I'onde coulombienne avec
des charges variables, a été utilisé pour étudier l'ionisation (e, 2¢) dans plusieurs cinématiques.
Les résultats obtenus ont été comparés a des expériences et a d’autres prédictions théoriques.

Dans un premier temps, la géométrie asymétrique coplanaire a été considérée. A une éner-
gie d'impact relativement élevée (pres de 700 eV) et un moment de transfert important (jus-
qu’a 1,6 u.a.) ou les énergies d’éjection et de diffusion sont assez proches, les résultats du
(BCWZ) se sont avérés en bon accord avec les données relatives bien meilleurs que ceux de
(DWB2-RM). Contrairement au cas précédent (figure 4.3), 'accord avec les expériences ab-
solues a 200 et 113,5 eV était beaucoup moins satisfaisant (figure 4.4), notant en tout cas
que les résultats du modele (3CW Z) étaient au méme niveau de concordance avec les données
expérimentales que d’autres modeles sophistiqués.

Dans un deuxiéme temps, nous avons envisagé un autre type d’expérience rapportée a une
échelle absolue, ou la (SETD) est présenté sous la forme d’'une image tridimensionnelle en
fonction de ’angle solide d’éjection. Des comparaisons avec des coupes de la (SETD) dans trois
plans orthogonaux sont donc faites pour une série de cinématiques. Dans I’ensemble, les résul-
tats du (3CWZ) sont en mauvais accord avec les données dans le plan semi-perpendiculaire
yz. En revanche, dans les plans de diffusion xz et de perpendiculaire xy, les résultats basés
sur le modele (3CWZ) se révelent en meilleur accord avec les expériences. Dans le plan xz,
Paccord avec les données est tout a fait satisfaisant et en bien meilleur accord que le modele
(DWB2—-RM), plutot puissant. Dans le plan xy, les deux modeéles théoriques sont capables de
bien reproduire les données dans certaines cinématiques.

Compte tenu des lacunes observées dans ce travail, la méthode devrait étre appliquée a d’autres
atomes et a d’autres cinématiques pour une interprétation plus exhaustive du processus d’io-
nisation.pour une interprétation plus exhaustive du processus d’ionisation. Cette modélisation
représente une sorte d’approche d’onde distordue entierement approchée avec le terme (PCI),
dont ’'avantage est justifié par un gain de temps de calcul significatif.

Cela permet ainsi son application a des cibles moléculaires qui représentent en fait un grand
défi pour la théorie. En fait, les études théoriques de (e, 2¢) pour les molécules restent relati-
vement rares en raison de sa nature multicentrique ainsi que de l'orientation aléatoire de la
molécule. Davancement des modeéles théoriques dépend également de la disponibilité d’expé-
riences fiables a des fins de comparaison.



Conclusion générale

Les formalismes théoriques décrivant l'ionisation des particules chargées avec une cible ato-
mique ou moléculaire sont essentiels dans divers domaines de la physique. Pour cette raison
nous avons consacré ce travail a I’étude du processus (e, 2¢) a ’aide d'un modele complet décri-
vant ce processus que nous venons de développer.

Nous avons en particulier présenté dans ce travail '’étude de l'ionisation (e,2¢) de ’argon par
impact électronique. Apres avoir rappelé dans le chapitre 1 les notions de base concernant
I’étude de I'ionisation (e, 2e) de cibles atomiques, le calcul des sections efficaces associées et les
différents mécanismes gouvernant cette derniere ont été présentés. Ensuite nous avons défini
les conditions cinématiques et les différentes situations expérimentales dans lesquelles sont
réalisées les expériences du processus (e,2¢) o, nous avons notamment vu que la géométrie
asymétrique coplanaire est généralement utilisée pour comprendre aussi bien la dynamique
des collisions ionisantes que la structure interne de la cible.

Dans le deuxiéme chapitre nous avons briévement exposé une description globale de la réaction
(e,2e) en utilisant le modeéle du coeur gelé, puis nous avons présenté les différents modeéles pour
la description des électrons du continuum, ou nous avons remarqué que le choix de bonnes
fonctions d’ondes décrivant les états liés de la cible et les états du continuum joue un role
important dans la description du processus de collision.

Nous avons par la suite présenté dans le chapitre 3 une étude théorique des collisions par im-
pact électroniques, ou les électrons sortants sont représentés par une onde distordue approxi-
mative qui est une onde coulombienne avec une charge variable Z(r) au lieu d’'une charge ef-
fective constante Z. Cette approximation conduit a une économie de temps de calcul précieuse
lorsqu’elle est appliquée dans des modeles complexes. Nous avons calculé 'amplitude de diffu-
sion a I'aide des modeles (BBK2CW Z1) et (BBK2CW Z0) puis nous avons déduit la (SETD) en
géométrie asymétrique coplanaire. Tous les résultats ont été commentés et comparés avec les
résultats expérimentaux, il s’est avéré que les modeles (BBK2CWZ1) et (BBK2CW Z0) ou les
effets de distorsion et les effets post-collisionels sont inclus, présentent une meilleur descrip-
tion du processus (e,2¢) et sont pratiquement équivalents dans toutes les cinématiques. Une
amélioration globale de I'accord avec les mesures a été observée par rapport aux résultats du
modele standard (BBK). 1l existe par conséquence une différence claire lorsqu’on tient compte
de la distorsion des électrons sortants, cette distorsion doit étre prise en considération surtout
dans le cas des basses énergies.

Nous avons enfin présenté dans le quatrieme chapitre une étude théorique plus compléte du
processus d’ionisation par un impact électronique. Le travail théorique avait pour but d’éla-
borer un modéle capable de générer une bonne description de la simple ionisation de 'atome
d’argon et également a toute cible atomique ou moléculaire. Lhypothese était d’utiliser le mo-
dele (BBK) (qui donne un accord parfait avec ’expérience pour des énergies intermédiaires) en
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incluant les effets de distorsion. Nous avons en fait donné une autre description de ’état initial
de I’électron incident en utilisant ’'approche des ondes distordues, en d’autres termes, I'électron
incident est décrit maintenant par une onde coulombienne avec charge variable au lieu d’'une
onde plane. Ce modele, appelé (3CWZ), qui devrait constituer une approche plus élaborée de
la réaction (e,2e) que celle de (BBK2CWZ1), est appliquée a des énergies d'impact intermé-
diaires et faibles sachant que la validité de notre modélisation de la charge variable est bien
établie. le modele (3CW Z), basé sur une description complete de 'onde coulombienne avec des
charges variables, a été utilisé pour étudier I'ionisation (e,2e) dans différentes cinématiques.
Les résultats obtenus ont été comparés a ’expérience et a d’autres prédictions théoriques.

Dans un premier temps, lorsqu’on applique le modele (3CW Z), les résultats se sont avérés en
bon accord avec les données relatives bien meilleurs que ceux de (DWB2 — RM), notant en
tout cas que les résultats du modele (3CWZ) étaient au méme niveau de concordance avec les
données expérimentales que d’autres modeles sophistiqués.

Dans une deuxiéme étape, nous avons envisagé un autre type d’expérience rapportée a I’échelle
absolue. Des comparaisons avec des coupes de la (SETD) dans trois plans orthogonaux sont
donc faites pour une série de cinématiques. Dans ’ensemble, les résultats du (3CWZ) sont en
mauvais accord avec les données dans le plan semi-perpendiculaire yz. Mais, dans les plans de
diffusion xz et perpendiculaire xy, les résultats basés sur le modele (3CWZ) semblent mieux
s’accorder avec les expériences. Dans le plan xz, ’'accord avec les données est tout a fait satis-
faisant et en bien meilleur accord que le modele trés connu (DWB2 — RM). En bref, ce modele
arrive a reproduire I'essentiel de ’'allure de la (SET D) dans la quasi totalité des régions éner-
gétiques, et nous avons remarqué aussi que 'accord global des résultats de la (SETD) avec
I’ensemble des expériences est raisonnable.

Compte tenu des lacunes observées dans ce travail, la méthode devrait étre appliquée dans
d’autres atomes et a d’autres cinématiques pour une interprétation plus exhaustive du proces-
sus d’ionisation. Il est donc raisonnable d’envisager une application a des cibles moléculaires
qui représentent en fait un grand défi pour la théorie.



Annexe A
Orbitales atomiques

Les fonctions d’onde, qu’on appelle orbitales atomiques !, sont définies par 3 nombres quan-
tiques. Pour les atomes a plusieurs électrons les fonctions d’ondes sont données sous la forme
d’'une combinaison linéaire d’orbitales atomiques (CLOA). Ces orbitales atomiques sont don-
nées sous la formes de fonctions Slater, Hydrogénoides ou méme Gaussienne :

* le nombre quantique principal n, déja rencontré dans I'expression de ’énergie, et qui peut
prendre toute valeur entiére strictement positive,

* le nombre quantique de moment angulaire /, qui peut prendre n valeurs entiéres de 0 a
(n - 1)’

* le nombre quantique magnétique m, qui peut avoir (2/ + 1) valeurs de —/ a +/ (y compris
zéro).
Ci dessous, on peut lire I'algorithme simple pour tracer les orbitales atomiques en utili-
sant Matlab (on prend 'exemple de la fonction 3d ).
h=pi/100;
th=0 :h :pi;
ph=0 :h :2%pi;
n=length(th);
m=length(ph);
X=[1; Y=I1; Z=[I;
for i=1 :n
cord=[];
for j=1 :m
r=abs(3*cos(th(i))*cos(th(i))-1);
cord=[cord ; r*sin(th(i))*cos(ph(j)),r*sin(th(i))*sin(ph(j)),r*cos(th(i))];
end
X=[X, cord( :,1)]; Y=[Y, cord( :,2)]; Z=[Z , cord( :,3)];
end
figure
colormap hsv
surf(X,Y,Z, FaceColor’,interp’, EdgeColor’,’none’, FaceLighting’ ’gouraud’)
camlight left

1. On appelle orbitale une fonction des coordonnées de position d'un seul électron, une orbitale décrit donc les
propriétés d’'un électron dans un environnement donné. On parlera ainsi d’'une orbitale atomique ou d’orbitale

moléculaire selon que électron se trouve dans un atome ou une molécule.
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colormap([0.7 0.7 0.7])
axis equal
set(gca, XTick’,[1,YTick’,[1,'ZTick’,[1)
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TABLE A.1: Description quantique de 'atome d’hydrogene : orbitales atomiques

32 _r
n=1[1=0| m=0 wlszﬁ(a—ﬁ)) e @
=2 |1=0| m=0 =L (1) e
nEe|t=v|m= ‘V28‘zm(% " 8ag°
1 (12, o
n=2|01=1| m=0 1//2p2:w2p0:m(%) age 0 cosb
1 (12, o
n=2|1=1| m=1 w2px:‘//2p1:m(%) 2o € 220 sin O cos ¢
1 (12, o
n=21l=1|m=-1 1//2py:1//2p_1=m(%) 2 € 0sinfsing
3/2 r
_ _ _ _ 1 (1 2( .7 \2\, 3ag
n=3[1=0| m=0 i == (2] B-2Z + LD ™
3/2 — I
n=3|1=1] m=0 | Y =W, =52 (L) Z(6-L)e ™ cosd
V2 1 8/2 r r _3L .
n=3|l=1| m=1 V3p. =Vp1 = 517 %) a—O(G—%)e %0 sinf cos ¢
3 _I
n=3|1l=1|m=-1 1//3PyZW3P—1:81/377(a_10) 26— 7-)e *0sinfsing
L (1)32(,\2 - 9
n=3|1=2 m=0 W3d0:81\/@ %) (%) e %0 (3cos“0—1)
3/2 2 _ 1
n=3|1=2| m=1 W3d1_81/35(%) (a—’;)) e 3% sinf cosf cos @
3/2 2 __r
n=3|1=2|m=-1 1/’301—1_81/35(% (%) e 3% sinfcosfsing
3/2 2 __r_
n=31=2| m=2 1’”3d2_81\1/%(%) (aLO) e 340 sin? 6 cos 2¢
3/2 2 _ r
n=3|1=2|m=-2 1/f3d_2=81\1/% (a—lo) (a—ro) e %0 sin%@sin2¢p

ou a, est le rayon de Bohr ay = 0.529A




Annexe B

Amplitude de diffusion dans le modele
(BBK)

Le probleme consiste a calculer de facon analytique ’élément de matrice suivant :
Tif =< 1//f|V|1[/L >

Avec
vilki 70,7 = ¢pki, Fo)Pnim(F1) (B.1)
w;‘k‘(];s’];eﬂ:’())fbl) = (/):(ES,F0)¢:(Ee:FI)C*(aOI,Ese:FOI)
Ou encore
wilki,ro,F1) = @) 2ekiTog, . (7)) (B.2)
Wi oo, ) = @u) e ReTe= ST+ iao)iF (a0, 1, iCkoro + o o))

x 12m) 32 e T (1 4+ arq) Fy (ial, 1,i(kory + Ee.;ﬁ))
x  C*(o1,Eses701)

Vest le potentiel coulombien entre ’électron incident et 1’électron actif qui sera éjecté apres la

collision. 1 1
V(rg,ri)=—-—-—
ror ro

Dans ce modele, I'interaction entre I'électron éjecté et I'ion résiduel et celle entre I’électron

diffusé et l'ion résiduel est décrite a chaque fois par une fonction d’onde coulombienne, ou

ag = % et a1 = % . Le troisiéme terme décrit I'interaction (PCI) entre les deux électrons
S e

sortants :

C(“Ol;]_ése:?Ol):e_@r(l_ ) 1F1 (_ia01,1,_i(kser01+Ese-F01)) (B.3)

2k,

Avec l;se = %(I;S - Ee) et ap1= Zo oy Zo1 = —% . Le calcul de I'élément de matrice T’y néces-

ko1
site une intégrale a six dimensio?ls ayant la forme générale :
« — - % — o % - . 1 1 - - - — —
Tlf = ff¢c(ks>r0)¢c(k€)r1)c (a()l,kSE)rOl)(r_ - r_)(;bp(kzer)(;bnlm(rl)drOdrl (B-4)
o1 To

A ce stade de la procédure il s’agit de séparer 'amplitude de diffusion T;r en deux intégrales
Tip=I+1I
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Ou
*(Fs, 7 E. Fo)dF * (%, . ¢(Fo1)
I = f(Pc(ks,ro)(/)p(ki,ro)drof(pc(ke,rl)(pnlm(rl)d,.l - (B.5)
1 7 g -
I’ = fr_o(pZ(ks,FO)(pp(ki,Fo)dF()f(pZ(ke’Fl)(l)nlm(f’l)dfl(p(’-:()l) (BG)

Avec p(Fo1) = C*(ag1,kse,Fo1)

Pour se débarrasser des termes en rgi, nous appliquons la méthode de Kornberg et Miraglia
ou les transformées de Fourier sont utilisées.

o) = (@m) Y2 f P §(B)dp B.7)

J)(ﬁ) (2n)—3/2fe—iﬁ.?¢(;:)d;:
D’ou l'on tire

¢ = o f P T f e DT p(F)dF dp (B.8)

Nous utilisons la définition de la transformée de Fourier sur la fonction ¢, et nous calculons
par exemple l'intégrale I :

= (2 )3ff¢c(k87r0)elk rodrof¢c(ke’r1)¢nlm(rl)dr1f(2n) 3/2 Lp r01¢(7"01)
o1
e (B.9)

Rappelons que 71 = 7o — 71

Alors on obtient,
1 - e s _im N o O(F)
= ﬁff(pc(ks,ro)el(k‘“Lp)'rodrofcbc(ke,rl)e Lp'r1¢nlm(r1)dr1f(2n) 3/2—’“()(11

x e PTodF dp (B.10)

En introduisant deux parameétres qui doivent tendre vers 0 sans atteindre cette valeur, 'équa-
tion(B.10) sera :

I = Z_Jﬁ’}lln(l)f [f(/)c(ks,r )e’(k i+P)-70— o d 7y f(/)c(ke,rl)e_lp "Lppim(F1)d T
y—0
f(z )_3/2¢i0(11) l(k01 -P).F role iko1.F r01e Arold"ol

dp (B.11)

I'intégrale donné par ’équation (B.5) est finalement réduit a

1
I'=o—5 | o) 1(p)o1(p)dp (B.12)

Oulyg , Iy et Iy; sont donnés par :
no= [ @i roe PN gunGdn (B.13)
Iy = lim f o2 kg, Fo)eFitBITo o= 1T0 g7

(Fyq)
IOl — hmf(Zn) 3/2¢) 01 l(kOl -p).F 7"016 lk01 rOle ArOldT'Ol
r
01
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Remarque B.1. Nous avons trouvé que pour y = A = 0,005 nous obtenons un bon accord en
comparant avec quelques résultats analytiques connus.

Chacune des trois intégrales (sur dry,d71etdr;) se calcule analytiquement a l'aide des su-
broutines habituelles développées pour le calcul des transformées de Fourier Coulomb en uti-
lisant Fortran. Il reste donc une intégrale triple numérique surdp = p?dp sin6,d0,d ¢y, per-
mettant une économie considérable de temps de calcul.

L'amplitude de diffusion donnée par I’équation (B.4) s’écrit finalement

T, = —1
if 273 /ll—I»r(l)f
v—0

f O (e, P T m (F1)d T f o2 (s, Fo)elFitBITog=1r0 g7 (B.14)

X

—3/2('[)( 01) E ik A 7 = —ip.r = =
f(z ) 7 gt(ko1 ~P)-F rOle L201- rOle rOldr01 ([):(ke,rl)e P r1¢nlm(r1)dr1
01

(ks,70) .
f(Pc s l(k +p). r()e Yrgdrof(zn) 3/2(P( )el(k01 -p).F rOle lk01 rOle /1r01dr01 dp



Annexe C

Effets d’échange

Simple ionisation de ’hydrogeéene

Dans cette étude on va étudier les termes d’échange possibles.

Il y a 4 états possible pour décrire I'état initial et également 4 états possibles pour I’état finaux.
Pour calculer une section efficace différentielle il faut tenir compte de tous les états finaux et
diviser par le nombre d’états initiaux.

Soient les états initiaux :

Di1 =|k;1s| avec Mg = +1, DL.1 est un déterminant de Slater associé a la matrice

L | RiGDal)  ki(FR)a(2)
V2

qui donne apres calcul :
1s(rpa(l)  1s(r2)a(2)

D} = (ki(F1)1s(F2) — ki(F2)1s(71)) 5 (a(Da(2)).
La fonction de spin est symétrique quand on échange (1) en (2) et celle d’espace antisymétrique

quand on échange r7 en ry, donc la fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.
D? = |k;15| avec Mg =0, D? est un déterminant de Slater associé a la matrice

Ql

1 ki(f'l)a(l) ki(FZ)a(z)
2| 1sFDB)  1s(FR)B2)

) qui donne apres calcul :

D? = (ki(F)1s(Ra(DA) - ki (P 1s(Fa@)B) L.

Df’ =|k;1s| avec Mg =0, D? est un déterminant de Slater associé a la matrice

L( RiGDAD)  Ri(F)B)

72 qui donne apres calcul :
1s(rpa(l)  1s(F2)a(2)

D? = (kiFD)1s(Fp) (D) — ki(F)1s(F)pRa(1) .

D? =|k;15] avec Mg = —1, D? est un déterminant de Slater associé a la matrice
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N ki(r1)BQA)  ki(r3)B(2)
V2L 1s0B)  1sGF)p@)

qui donne apres calcul :

Dy = (ki(FD1s(7) - ki(F)1s(7D) 75 AB(2).
La fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.
On va faire opérer le moment cinétique de spin S2 sur les D; avec S2=S_S, + S, +S2.

SZD% = lDil, S+Di1 =0 d’ou SzDi1 = 2Di1 et donc S =1et Mg =+1, Di1 est bien fonction propre
de S2.

S.D}{=-1D}, S.D} =D?+D? et S_S.D} =2D?, S2D? = 2D* et donc Mg = -1, S =1. D est
bien fonction propre de S2.

S:D?=0,8,D?=D7 et S_S.D? =D?+D? donc D? n’est pas état propre.

SZD? =0, S+D? :Dil et S_S+D§’ = D? +DL3 donc D? n’est pas état propre.

11
Lopérateur S?, dans la base formée par D? et D?, sera représenté par la matrice : ( )
11

Les valeurs propres sont A =0 et A = 2. Les états propres seront :
r_ 1 r_ 1
D} = 55(D?-Dj) pour A =0(S =0,Ms = 0) et D] = (D7 +D}) pour 1 =2(S =1,M, =0).

Soient les états finaux :

Dl.1 = |ksk.| avec Mg =+1, Dllc est un déterminant de Slater associé a la matrice

o[ B0 RDa@
V2 b FDal)  ko(Fa)al®)

) et donne apres calcul :
D}lc = (ks(Fl)ke(Fg) - ks(Fz)ke(Fl))%(a(l)a(Q)),

La fonction de spin est symétrique quand on échange (1) en (2) et celle d’espace antisymétrique
quand on échange r7 en rs, donc la fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.

D? =|ksk,| avec M =0, D}% est un déterminant de Slater associé a la matrice

S

[ BGDa) RGR)a@)
2\ k(PP  Eo(F2)B(2)

) et donne apres calcul :
D} = (ks(Fke(F)a(DP(2) — ks (F)k(F)a(2)B(1)) 7.

D? =|Ksk,| avec Mg =0, D}?; est un déterminant de Slater associé a la matrice

L( kDB ks()B(2)

7 et donner apres calcul :
ke(r)a(l)  ke(r2)a(2)
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D} = (ks(Fke(F)P()a(2) ~ ks (F2)ke(F1)B(2)a(1) 75

D;‘; |ksk,| avec Mg = —1, D;ﬁ est un déterminant de Slater associé a la matrice

ks(r)p(1)  ks(r2)p(2)
ke(r1)p(1)  ke(r2)p(2)

et donner apres calcul :

Sl

D} = (ks(Fke(F2) =~ ks (F)ke(71) S5 fB(2).

La fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.

On va faire opérer le moment cinétique de spin S? sur les D r avec S lelc lDllc, S+D1 0 d’ou

SZD} = 2D/1r etdonc S=1et Mg=+1, Dllf est bien fonction propre de S2.
S.D}=-1D%,S.D3=D3+D% et S_S.D} = 2D}, S?D} = 2D} et donc Mg = -1, S = 1. D est
bien fonction propre de S2.

SZD]% =0, S+D]20 = Dllc et S_S+D}% =D? +D? donc D]% n’est pas état propre.

f
SZD}?; =0, S+D? = Dllc et S_S+D}3; = D}% +D)3; donc D}% n’est pas état propre.

1 1
Lopérateur S?, dans la base formée par D2 et D;Q;, sera représenté par la matrice : ( )
1 1

Les valeurs propres sont A =0 et 1 = 2. Les états propres seront :

! 1 ! 1
ZS)]% = (D7 - D7) pour A =0(S = 0,Ms = 0) et D} = -5(D?+D3) pour A =2(S =1,M, = 0).
oient

Df = (@D - a@PD) 5 (ks(Dke(2) + ks(2ke(1))

Dl = L (@()@) + a@)(D) L (ks(DEe(2) - ko(2)k(1)

Le potentiel d’interaction est ici V = —% + é, r1 étant la distance entre 1’électron incident et

le noyau, ri2 étant la distance entre I’électron incident et I'électron de ’hydrogene et ro dési-
gnant la distance entre 1’électron de 'hydrogeéne et le noyau.

On a donc 4 éléments de transition : soit le premier correspondant a S =0 et Mg =0

My s = (D¥IVIDY ) = (L (ks(Dke(@)+ ks@ke(D) VI (kA D15(2) + £i(2)15(1) )

IVI\/—
Mo =3%(f1+g2+81+12)

ri2 riz

Avec 1= (ko(Dke(@)] - & + L IEAD15@)), g = (ks(Dke@] - & + Lki2)15(D)

g1= (k@D - L+ $|k,-(1)1s(2)>, et fo = (ko@D - £ + @ki(z)ls(l)}

(Note : il faut faire attention a l'ineraction électron incident-noyau (terme —1/r; ou —1/rg)
suivant £;(1)) et k£;(2))



ANNEXE C. EFFETS D’)ECHANGE 69

On a directement f1 = fo = f (amplitude direction) et g1 = g2 = g (amplitude d’échange), d’ou
Myo=f+g.

Soit le deuxieme correspondant a S =1 et Mg=-1
_/p¥ 4\ _ /1 1
Mys = (DEIVIDY ) = (L ks(Dko(@) ~ k@ IVI L (ki (D15(2) + ki(2)15(1))
Mys=3(f1-g2-81+f2)=f-8
On peut montrer que My 4 = M33=M7
La section efficace sera alors proportionnelle a

MM =§If +g*+3If - &’



Annexe D
Calcul de la charge variable

Application au Hélium

Pour calculer la charge variable Z(r) on utilise le potentiel statique V4 de la cible vue par
P’électron éjecté. Dans le cas des atomes, le potentiel Vg, (dans le cas d'une orbitale j ) est
donné par :

2
[6,OF . Zro) o)

|7 —Fol ro

ij(rO): ZNLJ

La charge variable est calculée analytiquement en utilisant le développement multipolaire

1 4n b,

nous avons choisi la fonction d’onde de Hylleraas pour représenter 1’électron actif de 'atome
d’'Hélium
p15(F) = 20>~ Y 0(Q), (D.3)
27
avec a = 5.

Le probléeme revient alors a calculer la quantité suivante

I = fl(pls _>, (D4)
|7 —Fol
en utilisant le développement multipolaire I'intégral I devient
1= 1Y [ o 2ery, (Yoo @5 Y (Y1 (Qo)rdrd D5
=4a lzmm e~ Yo, Y0077 Y/, (Y1m(Qo)r*drdQ, (D.5)
) >
ou encore,
o2 7 2, [y @da (D.6)
1 l+1 O’O lym ’ :

I'intégrale sur les variables angulaires nous permet écrire

2
I=4a° f e 20 g (D.7)

r
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pour l'intégrale radiale, en changeant les bornes d’intégrations sous la forme suivante :

+00 2 ro 2 +00 2
j:f e2r_ g, f e‘z‘"r—dr+f e2r_g, (D.8)
0 0 r r

r> ro 0

1 +00

)
— e 20 2dp +f e 2% rdr,
roJo ro

par soucis de simplification, on peut écrire aussi

1 +00 +00 +00
— f e 2 2dr —f e 29 2dr + rof e 2% rdr|. (D.9)
ro 0 ro ro
Par ailleurs nous avons encore
+00 e_aro
f e Ydr = (D.10)
ro a
ro da| «a a?
oo d [(1+ —aro 1
f rle dr = —— % = —l[2+2arg +(arg)?le "o,
o da a a
Il suit alors
1[2 1 1+ —aro
io= 22 Lo aarg + (argRle o 4 Yo aroe (D.11)
rolad a3 as
1[2 1
= —|—=—-—=[2+argle ¥
rolad ad
en remplacant @ — 2a, I'équation (D.11) devient
1 2
= ————[1-[1+argle 2%]. D.12
I 2R [1-[1+arele ] (D.12)
Et par conséquent,
1 —-2ar
I=—[1-[1+argle °]. (D.13)
ro
Nous avons finalement,
2 1 —2ar
Vitro) = ——+—[1-[1+argle o] (D.14)
ro o
__Z(ro)
ro ’
ce qui donne
Z(ro) = [1+[1+argle2970]. (D.15)

On peut vérifie aisément que la charge Z(r() satisfait

Z(0)=Z7 et lir£1 Z(rg)=1.
ro—+oo

ou Z =2 est la charge au centre de l'ion résiduel.
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Triple differential cross sections are presented for the electron impact ionization of a 3p shell of argon, using
a model called 3CWZ. Within this model, the projectile as well as the ejected electrons are represented by
Coulomb waves with variable charges Z(r) instead of an effective charge; the postcollision interaction (PCI)
is also included and treated exactly at all orders of perturbation theory. Our results are compared with recent
experiments and other theoretical predictions in a range of several kinematics.

DOI: 10.1103/PhysRevA.109.012812

I. INTRODUCTION

Electron impact ionization of atoms and molecules repre-
sents theoretically a few-body problem which remains still
unresolved since the Schrodinger equation cannot be ana-
lytically solvable for more than two interacting particles.
There has been, however, impressive progress in theoretical
studies, especially with the emergence of new generations
of experiences allowing one to probe the validity of any
theory. Experimentally, coincidence techniques have allowed
for complete information about all particles, and are cur-
rently widely used to investigate the electronic structure
of the targets besides the fundamental interactions involved
in the reaction. These coincidence experiments, also called
(e, 2e) reactions [1-3], provide the most valuable informa-
tion of the reaction and constitute a real challenging test for
theories; in particular, the measured triple differential cross
section (TDCS) represents a rigorous test for the most effi-
cient models. Accordingly, advanced theoretical studies have
been carried out from the early days in response to the dis-
crepancies observed between theory and experiments. The
history of this three-body problem is rather long and rich; a
detailed description of theoretical models developed gradually
to investigate the ionization reaction can be found in [4]. We
briefly recall here some efficient models which are nowadays
known to provide the best description of the (e, 2¢) reaction;
these models could hence represent a good tool of comparison
for any theoretical study like that we propose in this work.
The distorted wave Born approximation (DWBA), where the
continuum electrons are all represented by distorted waves,
has been proven to be one of the most successful models
in describing (e, 2¢) experiments for multielectron targets
[5-8]. The model does not take into account the PCI; its
advantage lies, however, in the simplicity of including the dif-
ferent contributions to the ionization process such as exchange
and distortion effects. The DWBA model was refined and
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extended for the first time by Prideaux and Madison to atoms
[9] by including the PCI in the final state and was generalized
later for molecules [10,11]. As a result any physics contained
in the wave function is contained to all orders of perturbation
theory; this modeling was called 3DW for atoms and M3DW
for molecules. Overall, the model has been successfully ap-
plied and has given good predictions of the triple differential
cross section [12—14]. A hybrid approach based upon DWBA
and the R-matrix [15] models has also been developed; this
description treats the many-electron process in the ionized
target in a more elaborate way than that used in the DWBA
model. Theoretical calculations were primarily first-order R
matrix [16,17] and extended to second-order R matrix [18,19];
the models are called DWB1-RM and DWB2-RM, respec-
tively. Rather sophisticated nonperturbative models were also
developed, following the impressive development of computer
resources such as the CCC [20,21] and BSR [22,23] mod-
els. In the CCC (convergent close-coupling) approximation,
the total wave function is expanded in terms of a sum of
products of the target Hamiltonian eigenstates and unknown
wave functions related to the projectile; these unknown wave
functions are determined by solving a system of integro-
differential equations. Besides, the R-matrix method is based
on the partition of the configuration space into inner and outer
regions; the wave function of the target is required to be totally
contained within this inner region. The BSR method is based
upon a two-step treatment: (i) the method uses the nonpertur-
bative close-coupling expansion, and (ii) the close-coupling
equations are solved using the R-matrix method. There has
been significant progress in experimental (e, 2¢) techniques
which have allowed for complete kinematic information since
the first measurements of Jung et al. [24] followed over the
years by no-less-valuable works which provided additional
insight into the ionization process [25—27]. Further techniques
have emerged since then, such as the COLd-target recoil-ion
momentum spectroscopy technique (COLTRIMS) which was
developed during the late 1980s and which contributed exten-
sively in the development of the coincidence measurements
[28]; this new technique has allowed researchers to perform
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kinematically complete experiments involving photons, ions,
and electrons. While molecular targets have been investigated
with limited theoretical support due to their multicenter char-
acter as well as to computation time constraints, considerable
attention has been given to atoms for a long time. As a
result, (e, 2e¢) measurements can now be correctly predicted
for light atoms like hydrogen and helium by sophisticated
models [29]. However, for more complex atoms the agreement
is not automatically as good; in particular, argon has proven
to present a great challenge for theory [30]. Further investi-
gations in this respect are then called for to clarify the origin
of the observed discrepancies between theory and experiment.
There have been many experiments devoted to the ionization
of argon atoms in several kinematics where relative as well
as absolute measurements have been provided [31-33]. It
should be noted that in almost cases, studies were restricted to
coplanar geometry which was admitted to contain the relevant
physics of the process (in the coplanar geometry, the incoming
projectile and the outgoing electrons are detected in a common
plane called the scattering plane). With the appearance of new
techniques like those using an advanced reaction microscope,
where a nearly full solid angle data collection can be achieved,
more valuable information about the (e, 2¢) process can now
be provided, in many kinematics [34]. Our aim in this work
is to further investigate the ionization of argon 3p using a
theoretical approach in various kinematics.

In a previous work [35], we presented a model called
BBK2CWZ1, where the two outgoing electrons were de-
scribed by Coulomb waves with variable charges while the
incoming electron was represented by a plane wave; this was
considered as an improved BBK model. The model was ap-
plied successfully to some atomic and (the Brauner, Briggs
and Klar (BBK) model is defined an discussed in [35] and
references therein) molecular targets at intermediate and high

J

impact energies where the use of a plane wave for the in-
coming electron is justified; an overall improvement in the
agreement with measurements was observed compared to the
standard BBK results. In this work we improve our model-
ing by representing all the continuum electrons by Coulomb
waves with variable charges or, in other words, the incoming
electron will be described now by a Coulomb wave instead of
a plane wave as was done in [35]. This model called 3CWZ,
which is expected to constitute a more elaborate approach to
the (e, 2e) reaction than BBK2CWZ1, is applied at interme-
diate and low impact energies. We will focus basically on the
ionization of argon 3p by electron impact because it is the
most extensively studied many-electron system and for which
rather valuable experiments have been performed.

The paper is organized as follows: the theoretical model
is outlined in the next section. Our results are presented and
discussed in the third section. We finish by a Conclusion and
outlook. Atomic units are used throughout, unless specified
otherwise.

II. THEORY

The electron impact ionization of an argon atom in its
ground state is schematized as

Ar+e — Art +2e. (1)

The theoretical background of the (e, 2¢) process can be
found in our former works [35-37]. In this work we take into
account the exchange effects which were omitted previously
as we considered only highly asymmetric coplanar geometric
kinematics and relatively high impact energy. Briefly, in the
single-particle picture, the triple differential cross section of
an atomic subshell (n, [, m) is written, after summing over all
final and averaging over all initial spin states, as [4]

d*o ki k
(3)=—= 2 412 Tir2 Tex02 Tir_Texcz- 2
o 492,d2,dE, (2m) ki(|d|+| I” + 1Ty ) 2
The transition matrix elements Ty and Ty are given by
ZT = \+Z (T = Tz 1 Yz » 7
Tair = ¢ (k1, To)py (ka, 71)C (o1, kot , For) e @y (ki 7)) Whim (F1) ), 3)
01 0
77 =2 \aZ(T = 7= 1 Lz = 2
Texe = (@7 (ky, P17 (ka, To)C (o1, kot Tor) — @7 ki, 7o) Waim (1) ), 4
0 0

where l?,-, 121, and 122 are, respectively, the momentum vectors of the incident, scattered, and ejected electrons while ¢f (l?, 7)

represents a Coulomb wave with variable charge Z(r):

72 o exp(ik - F) Z(r) o nZ(r) Z(r)
¢c(k’ V)IWI 1 —IT, 1, —t(k-r+kr) exp % r 1+l— (5)
C(ap1, /_501, 7o1) is the full final Coulomb interaction dealing with the PCI and is given by
> T ] S
C(or, ko1, 7o1) = exp | ——— | ' 1 = — )1 Fil—ieg;, 1, —i(kor - For + ko17o1)], (6)
4 ko, 2ko1

with Koy = 1 (ko — K1) and arg; = — 5.

W, (7) is the bound wave function of the atomic target,
expanded in the Roothaan-Hartree-Fock method as a linear
combination of Slater-type wave functions [38].

The momentum vectors are required to fulfill the conser-
vation law ¢ = K — k,, where ¢ is the recoil momentum and
K = k; — k; is the momentum transfer.
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FIG. 1. Variable charge Z(r) seen by the incident electron (a), the ejected electron (b), and the scattered electron (c¢) during the ionization

process for the 3p subshell of Ar.

The variable charge is calculated analytically by using the
spherically averaged potential of the target viewed by the
electron:

1 . Z(r1)
Uir) = —/V,(rl)dszl =-— ()
4

r

where V;(7)) is the standard Hartree potential defined for
atoms by

Vi(h) = —5 +ZN,, M

®)
=7l

In our modeling the ejected and scattered electrons see a
charge Z = N at the center of the target and Z = 1 asymp-
totically, while the incident electron sees a charge Z = N at
the center and Z = 0 asymptotically. These variable charges
are called Z;(r), Z;(r), and Z,(r) for the incident, scattered,
and ejected electron, respectively. In Fig. 1 we present the
variable charges for the ionization of argon 3p; the three
panels display Z(r) corresponding to the continuum electrons.
One can clearly see that Z, (r) and Z,(r) decrease from Z = 18
to Z = 1 whereas Z;(r) decreases from Z = 18 to Z = 0; the
asymptotic values of Z(r) are reached rapidly at a distance of
about r = 3 au. It is worth noting that the validity of using the
variable charge modeling in our treatment has been discussed
and justified in our previous work [35] by performing a partial
wave comparative analysis between a true distorted wave and
a spherical Coulomb wave with variable charge. To further
check the validity of our present analysis, we make a com-
parison between the static potential used here to deduce the
variable charge with the full distorting potential of the DWBA
model. The full distorting potential is written as

U(r) = Vslat(r) + Vex(r) + Vp(r)a (9)

where the local exchange Vi (7) and polarization V,(r) poten-
tials are widely used in collision theory and their expressions

are well known (see [39] for Vi (r) and [40] or V,(r)). The
variable charge Z(r) has been calculated by keepmg only
Vitat () in Eq. (9), which is actually written as Vi () = )
For comparison purposes, the radial distribution of the static
potential Vi, (r) as well as the full distorting potential U (r)
are displayed in Fig. 2. It is seen that the two potentials exhibit
somewhat the same shape and could be considered roughly
similar. The most notable differences are observed in the short
range region, while the two potentials are practically the same
elsewhere; thereby the approach used in this work to calculate
the variable charge appears to be fairly reasonable.

The object of this work concerns the use of this variable
charge modeling, which somehow represents a full approxi-
mate distorted wave model (a kind of a 3DW model), and to
check how this will affect the TDCS in the (e, 2¢) reaction
of argon 3p by considering several kinematics. The model

20 T T

—YV

stat
Vstat+ Vexch V

40 -

-60 |

Distorting potential (a.u.)

-100
0

r(a.u.)

FIG. 2. Distorting potential U(r) seen by the ejected electron.
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FIG. 3. TDCS for the ionization of argon 3p as a function of the
ejection angle 6, at fixed scattering and ejected energies E; = 500 eV
and E, = 205eV. The projectile is scattered at a fixed scattering
angle (a) 8, = 3°, (b) 6, = 6°, and (c) 6; = 9°. Theoretical results
are black solid line (3CWZ), red dashed line (DWBA-G) and blue
dash-dot line (DWB2-RM). The experimental data are black circles
taken from [41]. The data have been normalized for the best visual
agreement with theory. The absolute scale shown is that of the 3CWZ
calculations. The DWB2-RM results have been multiplied by 0.34
(a), 0.33 (b), and 0.25 (c). The DWBA-G results have been multiplied
by 1.34 (b).

is called 3CWZ; the obtained results within this model are
compared with experiments and other theories. We would like
to note that the evaluation of matrix elements (3) and (4)
requires great care; we used in this work a Fourier transform
scheme to carry out calculations in a rather convenient way
(see, e.g., [37], and references therein).

III. RESULTS

We have calculated the TDCS for the ionization of the
argon 3p subshell using the 3CWZ model; obtained results
are now presented and discussed by considering several kine-
matics in asymmetric geometries. Figure 3 exhibits calculated
TDCSs in coplanar asymmetric geometry at an incident en-
ergy of about 721 eV and an ejected energy of 205 eV. Three
sets of experimental data performed for three scattered angles
0; = 3°, 6°, and 9° display the TDCS as a function of the
ejection angle. Our results are compared with experiments
[41] as well as DWB2-RM and DWBA-G theoretical models.
Since experiments are given on a relative scale, we normal-
ize the data as well as the theoretical calculations to the
3CWZ model. These kinematics are characterized by large
momentum transfer (K = 1.27, 1.4, and 1.6 a.u.) and large
recoil momentum absorbed by the atom (g up to 5.48 a.u.)

which indicates that the recoil ion participates strongly in
the reaction which would require a rigorous modeling of the
ionization process. Also, in this particular situation the PCI is
expected to strongly affect the TDCS as the ejected and scat-
tered energies are rather close to each other. We should note
that BBK has already proven to fail completely in describing
the recoil region of the TDCS [35]; more sophisticated models
are therefore needed for the study of the reaction dynamics
for these particular kinematics. Looking at Fig. 3 in detail,
it is seen that overall the DWB2-RM model describes many
parts of the TDCS well but exhibits in all cases a binary
peak significantly larger than that of the recoil region, in clear
contradiction with the data. Besides, it can be observed that
3CWZ is able to reproduce quite well the TDCS in most parts
of the angular distribution of the TDCS; in particular, the
peaks in the binary and the recoil regions are much better de-
scribed compared to those of DWB2-RM. On the other hand it
is seen that DWBA-G [42] (for which only results for 8, = 6°
are available) provides results rather closer to experiments
like those of 3CWZ [panel (b)]. To give an interpretation of
these findings we recall that DWB2-RM is a powerful model
which is in principle able to generally well describe the (e, 2¢)
reaction. Nevertheless this model does not account for the
PCI, which is important here; this explains unfortunately the
shortcomings observed in Fig. 3. In contrast, the DWBA-G
model is a full distorted wave model where the PCl is included
via the Gamow factor. This model is in fact not convenient
for comparison with absolute measurements, as the Gamow
factor is known to violate strongly the normalization, but can
be efficient for comparison with relative data like those con-
sidered here. The failure of the DWB2-RM model to correctly
predict some regions of the TDCS highlights the importance
of the PCI effect, which is not accounted for within this
model for these particular kinematics. Furthermore, 3CWZ is
a kind of an approximate full distorted wave approach with
PCT; the spherical static potential which enables resolving the
Schrodinger equation in the true distorted wave description is
used instead to calculate the variable charge Z(r) in the 3CWZ
model.

In the following we investigate the case of lower impact
energy and lower momentum transfer where theoretical cal-
culations are now compared with absolute data [30]. Figure 4
shows a comparison between 3CWZ results with the absolute
data at 200 and 113.5 eV impact energies, respectively; also
included are the theoretical predictions of the 3DW, DWBA,
and DWB2-RM models. Looking at the figure in detail, it
is seen that unfortunately none of the theoretical models is
able to correctly reproduce the magnitude of the TDCS. It is
overall observed that 3CWZ reproduces the double peak in
the binary region qualitatively well; the second binary peak
is, however, larger than the first one in all kinematics. At 200
eV impact energy [panels (a) and (b)], we can already see
that the absolute data are underestimated by all theories. It
is, however, observed that 3CWZ reproduces quite well the
double binary peak; we also note that the 3CWZ results are
rather close to those of DWB2-RM in the binary region while
DWBA and 3DW predict nearly the same shape and magni-
tude for the TDCS. Surprisingly, 3DW, which represents in
principle a rather sophisticated modeling of the process, does
not reproduce the double binary peak [panel (a)] as would
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FIG. 4. Absolute TDCS for the ionization of argon 3p as a
function of the ejection angle 6, at fixed scattering angle 6, = 15°.
The incident and ejected electrons have respective energies (a) E; =
200eV and E, = 10eV, (b) E; =200eV and E, = 5¢V, and (c)
E; =113.5eV and E, = 5eV. Theoretical results are black solid line
(BCW2Z), red dashed line (3DW), blue dash-dot line (DWB2-RM),
and green dash-dot-dot line (DWBA). The experimental data are
black circles taken from [30].

be expected. DWBA exhibits somewhat the same behavior as
3DW at E; = 10eV [panel (a)]; it reproduces nevertheless the
double binary peak at E; = 5eV [panel (b)]. The same trends
are still observed at 113.5 eV projectile energy, noting anyway
that in the present case the absolute data are much closer to
all theories. Furthermore, it should be indicated that the data
are underestimated by 3CWZ and DWB2-RM, whereas 3DW
and DWBA predict much higher intensities [panel (c)]. Also
seen, 3CWZ results are closer to those of DWB2-RM as was
observed for 200 eV impact energy. In the recoil region, none
of the theoretical models is able to correctly reproduce the
data.

To summarize discussion of Fig. 4, we can state that the
3CWZ model does not correctly describe the absolute data
but qualitatively reproduces the shape of the TDCS in the bi-
nary region. We nevertheless note that 3CWZ provides results
which are at least at the same level of agreement with exper-
iments as other highly developed models. Overall, 3CWZ as
well as all theories considered in this work, provides results
whose agreement with experiments is somewhat mixed; no
competition between theories is visible for these kinematics.
More extensive studies would likely allow us to gain deep
insight into the ionization reaction.

Lastly, in order to get more insight into the dynamics of
the (e, 2e) reaction, we are interested in the study of the ion-
ization reaction at 195 eV impact energy where experiments
have been performed using an efficient reaction microscope

especially designed for electron impact experiments [34]. It
is worth noting that the coplanar geometry was used for a
long time in (e, 2¢) studies as it was assumed to contain most
of the relevant physics of the reaction, while experiments
investigating out-of-plane geometries remained scarce [43].
The novelty is that the measured TDCSs in this new gener-
ation of experiences cover a large part of the full solid angle
of the ejected electrons; these ejected electrons are detected
outside the scattering plane with energies that can reach 25 eV,
representing thereby a new challenge for theory. Accordingly,
new kinematics are given beyond the coplanar geometry,
which allows one to provide comprehensive information of
the ionization dynamics. A three-dimensional TDCS image
is therefore given as a function of the emission solid angle
(62, ¢») for a particular value of the scattering angle 6. For
more valuable comparisons, TDCS cuts in three orthogonal
planes are given; these cuts correspond to the xz plane (scat-
tering plane), the yz plane (half-perpendicular plane), and the
xy plane (full-perpendicular plane).

Our study is focused in the following on the electron im-
pact ionization of argon 3p at 195 eV impact energies for
fixed scattering angles ranging from 6; = 5° to 6; = 20°. The
results are displayed in Figs. 5-7 for three ejection energies of
10 eV, 15, and 20 eV, respectively. The interesting aspect of
the present study lies in the fact that the experiments are given
on an absolute scale [44] which would provide a benchmark
for comparison with theory.

Figure 5 shows absolute TDCS cuts in the three perpendic-
ular planes for an ejection energy E, = 10eV (the convention
adopted here is so that ¢, = 0 corresponds to the x axis). The
cross sections in the xz, yz, and xy planes are displayed as
a function of the ejected angle for a set of scattering angles
6, = 5°, 10°, 15°, and 20°; 3CWZ results are then compared
with experiments as well as DWB2-RM predictions. In the
scattering plane (left-hand column) it is shown that, overall,
the 3CWZ model predicts the data quite well; the model
reproduces the binary peak of the TDCS for 6; = 5° very well,
but agreement becomes less good with increasing scattering
angles (and then increasing momentum transfer). We also note
that the binary peak observed for ; = 5° splits in two with
increasing scattering angles in agreement with the data; it is
well known that this double peak structure is attributed to the
p character of the outer shell of argon. When we compare
with the DWB2-RM results, it is seen that the 3CWZ model
tends to better describe the (e, 2¢) process than DWB2-RM,
especially for higher scattering angles 6; = 15° and 20°; also
the double peak structure for higher scattering angles is better
exhibited by the 3CWZ model. We should note anyway that
the recoil peak is shifted to lower angles by 3CWZ. When
we consider the yz plane (central column) we can already see
that the data are symmetric about 180 °; the DWB2-RM model
reproduces the whole shape of the TDCS much better while
3CWZ exhibits a strong recoil peak in all cases. The binary re-
gion is not correctly reproduced by 3CWZ except for 9, = 5°
where a binary peak close to experiments is visible. Overall,
the DWB2-RM model better describes the shape of the peaks
in the binary and recoil regions, significant discrepancies in
magnitude with the data are unfortunately observed. In the xy
plane (right-hand column), it is seen overall that the agreement
with experiments is somewhat mixed when we look in detail
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FIG. 5. Absolute TDCS (presented as cuts of the 3D image) for the ionization of argon 3p by an impact energy E; = 195 eV as a function of

the ejection solid angle (6,, ¢,). The projectile is scattered at angles 6, =

(5°, 10°, 15°, 20°) in coincidence with the ejected electron with an

energy E, = 10eV. Left-hand column: TDCS in scattering (xz) plane. Central column: TDCS in the half-perpendicular (yz) plane. Right-hand
column: TDCS in the full-perpendicular (xy) plane. Theoretical results are black solid line (3CWZ) and red dashed line (DWB2-RM). The

experimental data are black circles taken from [44].

at the TDCSs provided by the 3CWZ and DWB2-RM models.
The DWB2-RM model seems to better reproduce the TDCS
for these kinematics (E, = 10eV); the agreement with the
data is quite good at low scattering angles (5° and 10 °).
However, this good agreement is no longer observed with
increasing scattering angles where the data are substantially
underestimated (by a factor up to 2); the agreement becomes
even better reproduced by 3CWZ at a 20 ° scattering angle.
Figures 6 and 7 show the absolute TDCSs with the same
set of scattering angles but for ejection energies E, = 15 and
20 eV, respectively. Our theoretical results are compared with
experiments as well as those of the DWB2-RM model once
again; general trends observed are quite similar to those of
Fig. 5. As seen, the TDCS is qualitatively reproduced by the
two models in the xz plane where the double peak structure is
still shown for higher angles, in agreement with experiments.
The 3CWZ model still provides a better description of the ab-
solute TDCS, especially at 8; = 20°. In the half-perpendicular
plane (yz plane) DWB2-RM is better at reproducing the shape
of the TDCS where the binary and recoil peaks are still

qualitatively reproduced; the magnitude of the TDCS is never-
theless substantially underestimated for all scattering angles.
The 3CWZ results are also in worse agreement compared to
DWB2-RM; the binary peak is somewhat more visible for
these two energies (better than for £, = 10eV) and a large
recoil peak is reproduced too. The situation is different for the
xy plane: the 3CWZ model better describes the TDCS in shape
and magnitude, and a peak at about ¢, = 20° is observed
for all scattering angles. On the other hand, DWB2-RM does
not reproduce the data, especially at higher scattering angles,
01 = 15° and 20 °, where clear discrepancies are observed.

It should be noted that DWB2-RM is a priori a more
sophisticated treatment as it uses accurate multiconfiguration
expansion of the final ionic states as well as the initial bound
state instead of a single-configuration scheme; the observed
shortcomings are presumably due to the fact that the PCI is not
accounted for at all for this model. In contrast, 3CWZ appears
to reproduce the data quite well in many cases, at least for
this intermediate impact energy (195 eV), although it is based
on a rather simple modeling. This indicates the importance
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FIG. 6. Same as Fig. 5 but for an ejection energy E, = 15eV.

of the PCI which is accounted here and exactly treated. We
should note anyway that for highly asymmetric geometries
(where PCI may be neglected), DWB2-RM is known to be
very efficient.

In summary, for all ejection energies, our modeling re-
produces the TDCS in the scattering (xz) plane quite well;
a double binary peak appears gradually with increasing scat-
tering angles, in rather better agreement with the data than
DWB2-RM. In the out-of-plane geometries, 3CWZ turns out
to be less efficient, especially in the half-perpendicular plane
(yz plane) in the recoil region, where a strong peak quite
far from experiments is observed for all scattering angles. In
the full-perpendicular plane (xy plane) both the 3CWZ and
DWB2-RM models are able to describe the reaction in some
particular kinematics. While DWB2-RM reproduces the data
at 10 eV ejection energy quite well, especially at low scatter-
ing angles, 3CWZ is much better at describing the TDCS at
higher ejection energies (15 and 20 eV), where the data are
closer to 3CWZ results for all scattering angles.

IV. CONCLUSION

In this work, an (e, 2e) theoretical study of argon 3p has
been reported in asymmetric kinematics. A 3CWZ model,

based upon a full Coulomb wave description with variable
charges, has been used to investigate the (e, 2e) ionization
reaction in several kinematics; obtained results have been
compared with experiments and other theoretical predictions.
In a first step, coplanar asymmetric geometry has been con-
sidered. At relatively high impact energy (nearly 700 eV)
and large momentum transfer (up to 1.6 a.u.) where ejection
and scattering energies are rather close, 3CWZ results turned
out to be in good agreement with the relative data much
better than DWB2-RM. Unlike the previous case (Fig. 3), the
agreement with absolute experiments at 200 and 113.5 eV
impact energies was found to be rather mixed at lower impact
energies and lower momentum transfer (Fig. 4), noting any-
way that 3CWZ results were at the same level of agreement
with the data as other sophisticated models. In a second step
we considered an alternative type of experiment reported on
an absolute scale, where the TDCS is presented as a three-
dimensional image as a function of the ejection solid angle;
comparisons with TDCS cuts in three orthogonal planes are
hence made for a series of kinematics. Overall, 3CWZ results
are in poor agreement with the data in the half-perpendicular
(vz) plane. In the scattering (xz) and the full-perpendicular
(xy) planes, on the other hand, results based upon the 3CWZ
model seem to agree better with experiments. In the xz plane
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FIG. 7. Same as Fig. 5 but for an ejection energy E, = 20eV.

the agreement with the data is quite satisfying and in much
better agreement than the rather powerful DWB2-RM model.
In the xy plane both theoretical models are able to well repro-
duce the data in some kinematics.

Given the shortcomings observed in this work the method
should be applied for other atoms and in other kinematics [45]
for a more exhaustive interpretation of the ionization process.
This modeling represents a kind of a full approximated dis-
torted wave approach with PCI, whose advantage is justified
by significant savings in computing time. This thereby enables
its application to molecular targets which represent actually a
great challenge for theory. In fact, theoretical investigations
of (e, 2e) for molecules remain relatively scarce due to its
multicenter nature as well as the random orientation of the

molecule; the advancement of theoretical models also depends
on the availability of reliable experiments for purposes of
comparison. Despite all the experimental difficulties, some
valuable data are now available for molecules in a range of
various kinematics [46,47]; we are able to generalize our
3CWZ to molecules for a more detailed analysis of the (e, 2¢)
process.
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