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Abstract

In this work, both single and double ionization of atoms have been studied. For single
ionization, we investigated ionization by electron and positron impact using the 3CW Z
model to study charge effects on the argon atom. For double ionization, two theoretical
models, BBK2DW and BBK2CW Z, were used. A first-order approximation was applied

to these models on different atoms to study both distortion and post-collision effects.

Keywords: ionization, charge effects, distortion

Résumé

Dans ce travail, nous avons étudié a la fois 'ionisation simple et double des atomes.
Pour l'ionisation simple, nous avons analysé l'ionisation par impact d’électrons et de
positrons en utilisant le modele 3CW Z afin d’étudier les effets de charge sur ’atome
d’argon. Concernant l'ionisation double, deux modeéles théoriques ont été considérés : le
BBK2DW et le BBK2CW Z. Une approximation de premier ordre a été appliquée pour
ces modeéles sur différents atomes dans le but d’analyser les effets de distorsion ainsi que

les effets post-collisionnels.

Mots Clée : ionisation, effets de charge, distorsion
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Introduction Générale

L’étude des phénoménes de collision et des processus d’ionisation remonte a la fin
du XIXe siécle, lorsque les premiéres théories de la mécanique classique ont commencé
a étre appliquées aux interactions entre particules. L’intérét pour ces phénoménes a été
fortement motivé par les travaux pionniers de scientifiques comme Ernest Rutherford,
qui a mené, au début du XXe siécle, ses fameuses expériences de diffusion de particules
alpha. Ces expériences ont non seulement révélé la structure du noyau atomique, mais ont
aussi permis de comprendre les mécanismes de collision entre particules a haute énergie,

ouvrant ainsi la voie a I’étude approfondie des processus d’ionisation.

L’ionisation est un phénomeéne par lequel un électron est arraché a un atome ou a
une molécule, ce qui conduit a la formation d'un ion. Ce processus a joué un role clé
dans le développement de la physique atomique et de la physique des plasmas, ou I’'étude
des collisions entre particules chargées, comme les électrons et les ions, est cruciale. Dans
les premiéres décennies du XXe siécle, des modéles théoriques ont été développés pour
décrire les interactions entre particules, en particulier dans le cadre de la naissance de la
mécanique quantique. Des figures emblématiques comme Niels Bohr, Arnold Sommerfeld,
et Werner Heisenberg ont contribué a la formulation de théories plus précises pour com-
prendre ces collisions, notamment dans les cas de 'ionisation par impact de particules

chargées.

L’ionisation des atomes et des molécules par des particules chargées est un processus
fondamental intervenant dans de nombreux domaines, tels que la physique des plasmas
et les systémes biologiques vivants [1,2|. Lors de I'ionisation simple, ce processus de colli-
sion conduit & la production de deux particules non liées évoluant dans le champ de I'ion
résiduel. De nombreuses études théoriques et expérimentales se sont concentrées sur ’ioni-
sation par divers projectiles, y compris les électrons [3,4], les protons [5,6] et les ions [7,8|.
Les techniques de mesure en coincidence constituent un outil essentiel pour améliorer et

augmenter la précision les études expérimentales dans le domaine. Cette technique assure
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que les particules détectées proviennent d’un seul événement d’interaction. Elle a contri-
bué au développement progressif d’instruments expérimentaux sophistiqués pour analyser

avec précision le canal de sortie [9)].

Dans notre travail, nous nous intéressons dans un premier temps a l'ionisation simple
par impact d’électron et de positron. Ce processus peut étre considéré comme une collision
entre la matiére (I’électron) et 'antimatiére (le positron). L’une des grandeurs expérimen-
tales clés est la section efficace triplement différentielle (TDCS), qui permet de tirer le
maximum d’information sur le processus de collision. La réaction d’ionisation par impact
d’électron, connue sous le nom (e,2¢) fait l-objet de nombreuses étude, car elle est cou-
ramment utilisée dans divers domaines, tels que les dommages radiatifs dans les systémes
biomoléculaires [10, 11]. En revanche, 'ionisation par impact de positrons est relative-
ment récente et a suscité un intérét croissant, en particulier pour ses applications dans
la caractérisation des matériaux [12], les phénomeénes atomiques fondamentaux [13], et
la médecine, notamment & travers la tomographie par émission de positrons (TEP) [14].
Une comparaison entre les électrons et les positrons comme projectiles permet de mieux
comprendre comment la charge du projectile influence le processus d’ionisation. L’ioni-
sation par impact d’électron est généralement décrite comme un mécanisme de "forte
ionisation" et a fait l'objet de nombreuses études théoriques et expérimentales [15]. Les
premiéres expériences d’ionisation par impact de positrons ont été réalisées par Roy et
Etienne [16], ils ont utilisé une chambre de Wilson pour étudier I'ionisation de I’azote et
de largon. Par la suite, de nombreuses études se sont concentrées sur ’hélium [17], puis

sur une plus large gamme de cibles [18-20], résultat précieux et complémentaires [21,22].

Au niveau théorique, des recherches approfondies ont été menées sur I'ionisation par
impact d’électrons au fil du temps, et de nombreux modéles théoriques ont été développés
dans le but de parvenir & une compréhension compléte de la réaction d’ionisation, incluant
des traitements perturbatifs et non perturbatifs. Les modéles non perturbatifs représentent
des méthodes numériques intensives, développées initialement pour les atomes d’hydro-
geéne et d’hélium [23], puis étendues a des cibles atomiques plus complexes [24]. Le modéle
de couplage étroit convergent (CCC) a été développé en réponse aux écarts observés entre
la théorie et 'expérience, qui restaient inexpliqués. Ce modéle est reconnu pour repro-
duire des résultats de référence pour les atomes légers [25et les systémes atomiques quasi
mono-électroniques [26]. La théorie a depuis fait des progrés impressionnants dans la des-
cription du processus d’ionisation en utilisant divers modéles non perturbatifs tels que les
modeles ECS [27], TDCC [28]et BSR [29], qui se sont avérés capables de prédire avec pré-

cision les résultats expérimentaux. Par ailleurs, de nombreuses approches perturbatives
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développées se sont avérées performantes, car une bonne concordance entre la théorie
et expérience a été obtenue. Parmi ces approches nous citons les modéles DWBA [30],
DWBI-RM |[31], DWB2-RM [32] et 3DW [33]. Gréce a la disponibilité de nouvelles études
expérimentales, un intérét théorique croissant pour 1’étude de l'ionisation par impact de
positrons a émergé récemment. De nombreux modéles théoriques ont ainsi été développés
pour les atomes et les molécules dans le cadre de différentes approches théoriques [34]. Ce
nouveau domaine de recherche, qui se concentre sur les effets de la charge du projectile,
suscite actuellement beaucoup d’attention, comme cela a été montré trés récemment pour

I'argon 3p au niveau de la section efficace simplement différentielle [35]

Le second volet de notre travail, nous calculons les sections efficaces pour les réactions
de double ionisation sur les gaz rares. La description des corrélations dans la voie de sor-
tie pour ces réactions devient plus complexe. En autre les calculs théoriques sont limités
par les résultats expérimentaux. Les expériences associée a ces réactions deviennent plus
difficiles a réaliser, et la section efficace pour la double ionisation est beaucoup plus faible
que celle de I'ionisation simple.

D’une autre part, pour éviter la complexité des calculs, nous nous limitons aux calculs
des sections efficaces quintuplement différentielles pour des énergies du projectile assez
élevées (3 keV - 5 keV) afin de pouvoir négliger les effets d’échange entre I’électron diffusé
et éviter d’introduire le second terme de I'approximation Born. Afin de comparer nos
résultats nous nous limitons aux conditions des mesures expérimentales existantes sur les

réactions (e,3e) des gaz rares [36-38].

D’un point de vue théorique, la double ionisation de I’hélium est la réaction la plus
étudiée, car elle permet une modélisation plus accessible avec des calculs moins complexes.
Dans les modéles décrivant cette réaction, ’état final est constitué de trois électrons (éjec-
tés et diffusé) évoluant dans le champ de l'ion résiduel. Le premier modéle notable est le
modéle BBK [39], qui décrit I'interaction entre deux électrons (dans la voie de sortie) a
I’aide d’une fonction onde coulombienne. Initialement appliqué a la simple ionisation, il
a ensuite ¢té étendu & la double ionisation de I’hélium [40]. Ce modéle offre un accord
relativement bon avec les résultats expérimentaux, y compris pour des électrons éjectés
de basse énergie (& partir de 10 eV). Toutefois, cet accord se dégrade significativement
pour des électrons éjectés a 4 eV.

Des modeéles plus sophistiqués, tels que le modéle CCC, la matrice J et la Fonction Stur-
mienne Généralisée [41-43|) améliorent ’accord avec 'expérience, bien qu’aucun ne par-
vienne & une correspondance parfaite. De plus, aucun de ces modéles avancés n’a encore

été appliqué a la double ionisation des gaz rares. Jusqu’a présent, seul le modéle BBK a
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été utilisé pour étudier la double ionisation du néon [44] et de I’argon [45], mais avec un ac-

cord limité, méme pour des électrons éjectés ayant une énergie supérieure ou égale a 10 eV.

Pour améliorer I'accord des calculs théoriques avec les données expérimentales, un mo-
déle modifié, nommé BBK2DW, a été récemment développé. Dans ce modéle, les électrons
éjectés sont décrits par des ondes distordues, afin de mieux prendre en compte I'influence
des potentiels sur leurs trajectoires. Ce choix est particuliérement important dans le cas de
la double ionisation, ot I'interaction complexe entre les électrons éjectés et 'ion résiduel
est mieux représentée (par une onde distordue) et non par une simple onde coulombienne.
L’utilisation du modéle BBK2DW a permis d’obtenir un accord amélioré avec les mesures
expérimentales, en particulier pour les cibles comme le Krypton, ot les modéles précé-
dents montraient des écarts significatifs [45].

Cette avancée souligne I'importance de prendre en compte les effets de distorsion dans la
description des électrons éjectés pour mieux décrire la dynamique de la double ionisation.
En intégrant des ondes distordues dans le formalisme BBK;, le modele BBK2DW se montre
prometteur pour une meilleure représentation des processus de double ionisation dans les
gaz rares, ce qui ouvre de nouvelles prespectives pour ’étude des effets de distorsion dans

systemes atomiques.

Ce travail se compose de quatre chapitres. Dans le premier, nous abordons la simple
ionisation, en exposant les principes fondamentaux du processus d’ionisation ainsi que
les méthodes de calcul de la section efficace. Ce chapitre présente également différents
modéles théoriques employés pour décrire ce phénomeéne, en précisant leurs hypothéses de

base et leurs domaines d’application.

Le second chapitre est consacré a la double ionisation. Nous y décrivons les bases
théoriques de ce processus, en mettent en avant les mécanismes spécifiques a la double
ionisation. Les différences entre la simple et la double ionisation y sont discutées, tant
du point de vue théorique qu’expérimental, afin d’illustrer les défis supplémentaires que

présente la double ionisation.

Dans le troisiéme chapitre, nous appliquons le modéle 3CWZ pour étudier les pro-
cessus d’ionisation par impact d’électrons et de positrons. Une attention particuliére est
accordée a l'effet de la charge du projectile sur le processus d’ionisation, permettant ainsi

d’analyser son influence sur les résultats obtenus.

Enfin, le dernier chapitre est consacré a ’analyse des résultats ainsi qu’a la discussion
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sur les effets de distorsion et les effets post-collisionnels dans le cas de la double ionisation
de 'argon et du krypton. Nous évaluons la validité des approximations utilisées pour les
ondes distordues en comparant les résultats théoriques aux données expérimentales dans

différentes conditions cinématiques.
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Chapitre 1

PRINCIPES FONDAMENTEAUX DE
LA SIMPLE IONISATION

1.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous introduirons les outils théoriques fondamentaux pour 1’étude
et I'interprétation des résultats d’expériences de collisions ionisantes par impact de parti-

cules chargées, ces particules chargées émises sont détectées en coincidence.

Nous commencerons par définir la section efficace multiplement différentielle, qui dé-
crit les processus collisionnels et est directement liée & la probabilité de transition entre
I’état initial et I'état final du systéme. Ensuite, nous détaillerons les méthodes utilisées
pour calculer la matrice de transition, en nous appuyant sur le développement de Born
et diverses approches théoriques spécifiques a l'ionisation par impact de particules char-
gées. Nous nous intéresserons en particulier au processus de simple ionisation par impact

d’électrons.

Il est courant que les theses dans le domaine des collisions débutent par une introduc-
tion a la théorie de la diffusion, abordant les concepts de diffusion élastique et inélastique,
les sections efficaces, ainsi que les méthodes de résolution des équations de Schrédinger
pour des systémes a N corps. Cette approche est largement documentée et disponible dans
la littérature [1-3|, tant dans les ouvrages classiques que dans les publications récentes.
Pour cette raison, nous avons choisi de nous concentrer sur des méthodes de calcul plus
spécifiques et adaptées a I’étude des processus d’ionisation par impact d’électrons, offrant
ainsi une analyse plus approfondie des mécanismes d’interaction complexes qui régissent

ces phénomeénes.
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REMARQUE : Dans la suite de cette thése, toutes les expressions mathématiques

seront données en unités atomiques :
ap=m.=h=e=1

Avec :

ag =053 x 107%m Rayon de Bohr
me =9.1x 103 kg La masse d’un électron
h = %; h=6.62x10"%]/s h : la constante de Planck
e=—-16x10"*C La charge d'un électron

1.2 Description d’une réaction (e,2e)

Ce type de réaction implique ’arrachement, par un électron projectile d’'impulsion IZZ
et d’énergie F;, d'un électron d’impulsion k1 et d’énergie E; d’une cible C' (qu’elle soit
atomique ou moléculaire), conduisant & la formation d’un ion résiduel C*, conformément

a l’équation suivante :
61(E1,E1) +C — C+—|—€1(121,E1)+€8(E5,E5) (11)

Etant 'électron diffusé d’impulsion ES et d’énergie E;. Ce processus de réarrangement
obéit strictement aux lois de conservation. D’un point de vue quantique, les deux électrons
émergeant aprés la collision sont indiscernables, rendant les termes "diffusé" et "éjecté"
équivalents. Cependant, lorsque I'un des électrons est rapide et l'autre lent, le premier est
généralement qualifié de "diffusé", tandis que le second est dit "éjecté".

Etant donné que le projectile est beaucoup plus léger que la cible, le transfert d’énergie
cinétique de I’électron a I'ion peut étre négligé. Les équations de conservation de 1’énergie

totale et de la quantité de mouvement sont ainsi données par :

E;=Ei + Es+ Eiop,

o (1.2)
ki = kl + ks + (j;

Ou Ej,représente 'énergie d’ionisation correspondant & l'extraction d’un électron
d’une orbitale de la cible avec F;,, = Ec+ — E¢ et ¢ est le moment de recul. Nous
définissons également le moment de transfert K qui représente la différence des quantités

du mouvement de I'électron incident et diffusé : K = /{2 — k;:,

10
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1.3 Notion de section efficace

Dans une expérience de collision classique, on considére un flux F' de particules in-
cidentes homogénes, toutes de méme énergie, entrant en interaction avec des particules
cibles identiques Ni dans un état gazeux. Du point de vue pratique, on fait 'hypothése que
la densité des particules cibles et le flux de particules incidentes sont suffisamment faibles
pour garantir qu'une seule collision se produise par particule incidente. Cette condition
permet d’éviter la prise en compte des phénoménes complexes liés aux collisions multiples,
qui compliqueraient considérablement la modélisation et I’interprétation des résultats. A
une distance suffisante de la région d’interaction, un détecteur est placé pour mesurer le
nombre N de particules diffusées par unité de temps dans un élément d’angle solide. Ces
mesures sont essentielles pour caractériser 'efficacité de la collision, et dans le cadre de
I’analyse expérimentale, les résultats sont interprétés a travers la mesure d’'une grandeur
clé appelée section efficace. La section efficace représente la probabilité qu'une collision
se produise entre les particules incidentes et les cibles. Elle est exprimée en fonction de
la géométrie de l'interaction, des propriétés des particules impliquées, et des conditions

expérimentales :

e La géométrie de l’'interaction :Cela inclut la configuration spatiale des par-
ticules avant et aprés la collision. Par exemple, 'angle sous lequel les particules
diffusées sont observées peut influer sur la section efficace, car certaines directions

de diffusion sont plus probables que d’autres.

e Les propriétés des particules impliquées : La section efficace dépend des
caractéristiques des particules qui entrent en collision, telles que leur masse, leur
charge, leur taille, et leur énergie. Par exemple, une particule plus massive ou plus
énergique peut interagir différemment qu'une particule plus légére ou moins éner-

gétique, ce qui peut modifie la probabilité de collision.

e Les conditions expérimentales : Des conditions spécifiques peuvent également
inclure I’état d’excitation des particules ou la présence de champs externes (élec-
triques ou magnétiques), qui affectent le comportement des particules lors de la

collision.

11
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Particules diffusées

Fluxincident- - - = = = = = — = — @ — = — - — & - & & & — & — - — - — — -

Particules transmises
Figure 1.1: Expérience de diffusion

La section efficace joue un role central en physique des collisions, car elle permet de quanti-
fier I'interaction entre les particules, que ce soit pour des collisions élastiques, inélastiques
ou des processus plus complexes tels que l'ionisation ou la capture d’électrons. Elle est

donnée par [3] :
N

T NF

(1.3)

Elle est exprimée en métres carrés (m?) et est directement liée a la probabilité de transition

P;; entre Iétat initial et 1'état final par unité de temps, selon la relation suivante [2] :

P;
F

La probabilité de transition est liée a I’élément de matrice de transition a travers la

(1.4)

Oinsf =

relation suivante :
(2m)*
k;

Cette équation, développée plus en détail dans les sections ultérieures, formalise la

Py = O 58, — Btk — k) |l Tl F (15)

connexion entre I’état initial et 'état final du systéme via 'élément de matrice (v ¢|T|1);)
(que l'on définira plus tard) tout en tenant compte des conditions de conservation de

I'énergie et de la quantité de mouvement. Pour plus de détails, voir [3] et [4].

1.4 Section efficace différentielle

Dans le cadre de la simple ionisation, le systéme atteint un état final composé d’un
électron éjecté, d’un électron diffusé, et d’un ion résiduel. Pour calculer la section efficace,
on intégre sur toutes les valeurs possibles des impulsions , des énergies (comme spécifié

dans 1.2). Cette intégration doit se conformer aux lois de conservation de 1'énergie totale

12
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et de la quantité de mouvement (voir [2]).

o) R S .
o= %/dksdkldqﬁ@ — Ep)5(k; — (ks + ko +q_))|Tif|2 (1.6)

Apreés l'intégration sur dg, tenant compte de la fonction ¢ (/;Z — (ES + Ky + cf)), ¢a devient :

2 L
. 2) /dksdklé(Ei — Ey)|Ty|” (1.7)

7

1.4.1 Section efficace simplement différentielle (SDCS)

Notation :

do  (2m)? - 2
o=tz U / K2dk,diy0(E; — Ey)|Ty| (1.8)

Explication :

e do représente un élément infinitésimal de la section efficace, c¢’est-a-dire une petite
partie de la probabilité totale d’une interaction.

e d) est I’élément infinitésimal d’angle solide. En d’autres termes, il décrit une petite

portion de I’espace angulaire dans lequel la particule est détectée aprés la collision.

La section efficace simplement différentielle indique donc la probabilité de détecter une

particule dans une certaine direction aprés la collision [5].

1.4.2 Section efficace doublement différentielle (DDCS)

Notation :

5 _ d*o :(27r)
dQ,dFy k;

4
kskl/dmmff (1.9)

Explication :

e df); est, comme précédemment, I’élément d’angle solide associé a la direction de la
particule diffusée.

e dF; est un élément infinitésimal d’énergie de la particule éjectée. Cette section
efficace mesure donc la probabilité de détecter une particule dans une certaine

direction tout en ayant une certaine énergie [6].

13
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1.4.3 Section efficace triplement différentielle (TDCS)

Notation :

d®o (2m)?
() — = Kok |Tif|? 1.1
dQsdQdEy ki 7 1[Tis] (1.10)

Explication :

e dS), représente I'élément d’angle solide pour la particule diffusée.

e d{); représente I’élément d’angle solide pour la particule éjectée.

e dFE; est I'élément d’énergie associé a la particule éjectée.
La TDCS prend en compte les directions de deux particules détectées aprés la collision,
ainsi que I'énergie de la particule éjectée. Elle mesure la probabilité que la premiére
particule soit détectée avec une énergie spécifique dans une certaine direction, tout en

tenant compte de la direction de la deuxiéme particule.

1.5 Développement de Born

La complexité du calcul de I’élément de matrice associé a 'opérateur de transition,
noté précédemment T, réside dans la difficulté de traiter la répulsion électrostatique, qui
empéche d’obtenir une solution exacte. Cela impose le recours a plusieurs approximations,
notamment le développement de Born 7], basé sur la théorie des perturbations. Ce dé-
veloppement permet de représenter I'opérateur de transition sous la forme d’une série en
fonction de I'opérateur de potentiel d’interaction.

Etant donné que ce potentiel est indépendant du temps, il est possible de relier I'opé-
rateur d’évolution & l'opérateur de transition en utilisant I'opérateur de Green, associé a
I’hamiltonien du systéme [4,8]. La méthode de Born conduit ainsi & un développement en
puissances du potentiel, interprétable comme une série de diffusions multiples. Dans cette
série, le projectile interagit de maniere répétée avec le potentiel V', tout en se propageant
librement entre deux interactions successives. Cette formulation donne lieu a I’expression

suivante [6] :

1 1 1
T=V4+V—o-—""V+V % V+... 1.11
+ Ei—H0+i€ + Ei—Ho—f‘iE Ei—Ho—F?:G + ( )
Autrement écrit :
T=V+VGV+VGIVGJV +... (1.12)

ou G = représente 'opérateur de Green avec Hy le hamiltonien du systéme

1
E;—Ho+ie

14
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(électron incident+-cible) a I’état initial en I'absence de toute interaction V' entre 1’élec-

tron incident et la cible.

La premiére approximation de Born (First Born Approximation), ne prend en compte
que du premier terme de la série. Dans la seconde approximation de Born (Second Born
Approximation), en plus du premier terme, on inclut également le second. Au-dela de ce

dernier, les calculs deviennent pratiquement impossibles.

L ka Ly
k; ki
T = + N +
% ka
Gy %,
v
T = fr1 + fp2 + fp3

Figure 1.2: Schéma simplifié du développement de Born

Les calculs du premier et du deuxiéme terme sont donnés en détail dans [9, 10].

1.6 Cinématiques de la réaction (e, 2e)

La réaction (e, 2e) dépend des énergies des électrons ainsi que de la valeur du moment
de transfert K. Les cinématiques utilisées pour mesurer la section efficace triplement dif-
férentielle (TDCS) sont classées en différentes catégories selon les géométries, qui peuvent
étre symétriques ou asymétriques, coplanaires ou non coplanaires. Chaque géométrie est

choisie en fonction d'un objectif spécifique lors de 1’étude du processus d’ionisation.

1.6.1 Geéométrie asymétrique coplanaire

Dans cette configuration géométrique, les impulsions des deux électrons, l;z et ES, se
situent dans le méme plan, ce qui définit une géométrie coplanaire. Pour optimiser la
résolution expérimentale, ’angle de diffusion 6, de 1’électron incident est maintenu fixe et
inférieur a 20°. Cette faible valeur angulaire permet de minimiser les incertitudes liées a

la détection de I'électron diffusé tout en maximisant la précision des mesures.

En revanche, 'angle d’éjection 0, , qui correspond a la direction dans laquelle est ex-
pulsé ’électron ionisé, est laissé variable afin d’explorer un large éventail de configurations

possibles. Les électrons impliqués dans cette réaction ont des énergies trés différentes :
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I’électron diffusé est généralement beaucoup plus rapide que ’électron éjecté. L’électron
rapide, issu du processus de diffusion, est souvent celui qui interagit directement avec le
projectile initial, tandis que I’électron éjecté provient de la cible ionisée.

Dans cette situation particuliére, les effets d’échange entre les deux électrons peuvent étre
négligés en raison des différences importantes d’énergie. En effet, les processus d’échange,
qui apparaissent lorsque deux électrons ont des caractéristiques similaires (notamment en
termes d’énergie), ne jouent pas un role significatif ici, ce qui simplifie I’analyse théorique
et expérimentale.

Les expériences réalisées dans cette géométrie sont effectuées sur une large gamme d’éner-
gies d’électrons incidents, allant des hautes énergies (supérieures a 600 eV), aux énergies
intermédiaires (entre 100 et 600 eV), et jusqu'aux basses énergies (inférieures a 100 eV).
Chacune de ces gammes permet d’explorer différents régimes physiques de la réaction ,

offrant une vue d’ensemble sur les mécanismes d’ionisation sous diverses conditions.

1.6.1.1 Hautes énergies (£, > 600€V)

e Régime impulsionnel : Dans ce régime, la réaction se déroule via une collision
binaire entre I'électron incident et un des électrons de la cible. Le moment de
transfert K est élevé et la TDCS présente un pic unique dans la direction de K.
Ce mécanisme peut étre décrit par un modeéle de Born de premier ordre.

e Régime dipolaire : Ici, la réaction n’est plus binaire. L’électron incident, tres
rapide, se comporte comme un pseudo-photon. La TDCS présente deux lobes : un
lobe binaire dans la direction de K , et un lobe de recul dans la direction opposée
K , causé par la réflexion de ’électron incident a travers son interaction avec le

noyau de la cible.

1.6.1.2 Energies intermédiaires (100eV < Ey < 600eV)

A ces énergies, la TDCS montre également deux lobes, binaire et de recul, mais ces
lobes sont décalés vers des grands angles en raison des interactions post-collisionnelles
(PCI), c’est-a-dire U'interaction entre les électrons diffusé et éjecté. Pour calculer théori-
quement la TDCS, il est nécessaire de prendre en compte ces interactions avec des modéles

appropriés.

1.6.1.3 Basses énergies (20eV < E; < 100€V)

Dans cette gamme d’énergies, deux pics apparaissent également : un pic binaire et
un pic de recul, décalés vers des grands angles. Plusieurs effets interviennent dans le

processus de collision, tels que les interactions post-collisionnelles, les effets de distorsion
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des électrons éjectés, ainsi que les effets de polarisation de la cible. Lorsqu’on décrit

I’électron éjecté, il est crucial de prendre en compte 'influence de I'ion résiduel.

0/’
X
X

ei(];iafo)

Figure 1.3: Schéma de Géométrie Asymétrique Coplanaire

1.6.2 Géométrie symétrique

La géométrie symétrique permet 1’étude des collisions dans lesquelles les deux électrons
détectés possédent des énergies et des angles égaux, mais des orientations azimutales
différentes. Elle est utilisée pour examiner la structure de la cible en fonction de I'impulsion
de recul.

Dans cette configuration, les deux électrons détectés ont des angles de diffusion égaux
O, = 0, = 6 et des énergies égales F, = F| = %, FE; est I'énergie incidente et Fiyy,
I’énergie d’ionisation. Cependant, les angles azimutaux @, et ¢; différent, permettant ainsi

d’étudier les propriétés de la cible en fonction de 'impulsion de recul ¢, définie par [11] :

(SIS

q = |(2kscosf — k;)* + 4k, sin 6% sin <§)} (1.13)

ou¢p=m—|ps — 1]

1.6.2.1 Géomeétrie symétrique coplanaire

Dans cette configuration spécifique, les deux électrons se propagent dans un plan com-
mun, et la section efficace triplement différentice (TDCS) est mesurée en fonction de
I’angle d’émission. Le role des effets d’échange entre les électrons est fondamental et doit

étre rigoureusement pris en compte, car il modifie de maniére significative la mécanique
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de la réaction. Ces effets sont particuliérement prépondérants dans les collisions ou I'in-
teraction entre ’électron diffusé et 1’électron éjecté intervient de fagon non négligeable,

influencant de maniére décisive la dynamique et les résultats de la collision.

>
e

e(

,?E])

Figure 1.4: Schéma de Géométrie Symétrique Coplanaire

1.6.2.2 Géomeétrie symétrique non-coplanaire

Contrairement a la géométrie coplanaire, ici, les électrons ne se situent pas dans le
méme plan. La TDCS est mesurée soit en fonction de I'angle azimutal ¢, soit en fonction
du moment de recul ¢ de la cible. Cette géométrie est souvent utilisée pour étudier les
densités de moments électroniques, une technique connue sous le nom EMS (electron
momentum spectroscopy). Elle est appliquée dans des conditions d’énergie comprises entre
1 keV et 2 keV, et constitue un test rigoureux pour la validation des fonctions d’onde de
la cible.

Expérimentalement, la TDCS est mesurée en fonction du moment de recul ¢, en uti-
lisant une approximation d’ondes planes (PWBA — Plane Waves Born Approzimation).
Dans ce cadre théorique, le projectile et les électrons éjectés sont modélisés par des ondes
planes, permettant ainsi de simplifier 'analyse des résultats expérimentaux.

Cette configuration représente un excellent moyen de tester les fonctions d’onde de la

cible en détail.
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Figure 1.5: Schéma de géométrie symétrique non-coplanaire

1.7 Notion de corrélation électronique

Les corrélations électroniques jouent un role essentiel dans les expériences d’ionisation,
et il est fondamental d’en donner une définition claire. Le terme "corrélation" a été utilisé
pour la premiére fois dans les années 1930 par Wigner et Seitz. [12| Plus tard, Lowdin, en
1959, a introduit une définition plus précise de la corrélation électronique spécifiquement

pour les systémes atomiques et moléculaires.

En physique atomique et moléculaire, la corrélation électronique fait référence a 1'in-
terdépendance entre les électrons dans un systéme. Contrairement aux modeéles simplifiés
ol les électrons sont considérés comme se déplacant indépendamment, dans les systémes
réels, les électrons interagissent constamment les uns avec les autres via leurs forces d’at-
traction et de répulsion. Cette interaction est due a leur charge électrique et au fait qu’ils
obéissent aux lois de la mécanique quantique. Concrétement, cela signifie qu'une modifi-
cation dans I’état d’un électron (comme un changement de position, d’énergie, ou de spin)
affecte directement ’état des autres électrons dans le systéme. Par exemple, si un électron
est éjecté d'un atome lors d’une ionisation, les autres électrons réagissent immédiatement
a cette perturbation, modifiant leurs positions ou énergies pour rétablir un nouvel équi-

libre dans le systeme.

Ces interactions sont essentielles & comprendre, car elles influent de maniére signi-

ficative les résultats des expériences d’ionisation. Ignorer ces corrélations reviendrait a
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simplifier excessivement le comportement des électrons et & manquer des phénoménes

physiques importants qui peuvent se produire lors de la collision.

Pour modéliser avec précision ces systémes complexes, il est indispensable d’utiliser
une fonction d’onde qui tienne compte de ces corrélations électroniques. Une fonction
d’onde antisymétrique, par exemple, peut inclure ces effets en représentant correctement
la maniere dont les électrons se répartissent dans l'espace et interagissent entre eux. En
résumé, prendre en compte ces corrélations permet de mieux décrire la dynamique élec-

tronique et d’obtenir des interprétations plus précises des processus d’ionisation.

1.8 Type de corrélation

1.8.1 Corrélation structurelle

La corrélation structurelle se référe aux interactions coulombiennes entre les électrons
liés au sein de la cible, ainsi qu’aux interactions entre les électrons du continuum (élec-
trons éjectés) apres ionisation. Ces interactions coulombiennes, qui suivent une loi de type
T%j , rendent extrémement difficile la résolution exacte de I’équation de Schrodinger pour
les systémes atomiques contenant plus d’un électron, en raison de la complexité des forces

d’interaction mutuelle entre les électrons.

Cette corrélation est généralement abordée par des méthodes approchées, telles que
les approximations basées sur les fonctions d’onde de Hartree-Fock [13] ou des approches
de type Monte Carlo [14]. La méthode d’interaction de configuration (CI) [13] est une ap-
proche variationnelle qui permet de décrire les états électroniques complexes d’un atome
ou d'une molécule. Elle repose sur le développement de la fonction d’onde totale du sys-
téme en une combinaison linéaire d’une base de fonctions d’onde & une particule. Le terme
« configuration » se référe a cette représentation, ot 1’état global est approximé par un en-
semble de configurations électroniques construites a partir des fonctions d’onde de chaque
particule. Le terme « interaction » quant a lui, met en évidence le processus de mélange
des configurations électroniques, reflétant les effets de corrélation entre électrons, qui sont

cruciaux pour une description précise des états excités ou des processus d’ionisation.

Dans la pratique, cette méthode consiste a combiner plusieurs configurations électro-
niques, souvent en les pondérant selon leur importance pour I’état global, afin de minimiser
I’énergie du systéme par une approche variationnelle. Les fonctions de base utilisées pour

ces configurations varient selon la précision requise et leur adaptation au systéme étudié.
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Par exemple, les fonctions de Slater sont souvent privilégiées pour leur exactitude pres
du noyau atomique, les fonctions de type gaussien facilitent les calculs par leur simplicité
mathématique, et les fonctions orthogonales de Laguerre [15] sont parfois employées pour
des propriétés spécifiques. Chacune de ces bases offre des avantages selon la nature de

I'interaction électronique et les exigences du modéle.

Afin d’obtenir des solutions optimisées a des niveaux de précision accrus. Ces solu-
tions approchées permettent de prendre en compte l'effet des interactions coulombiennes
sans recourir a une résolution exacte, qui serait impraticable pour les systémes multi-

électroniques complexes.

1.8.2 Corrélation dynamique

La corrélation dynamique fait référence aux effets d’interaction générés par la collision
elle-méme. Cette interaction peut étre subdivisée en deux types distincts :

e Corrélation dynamique en voie d’entrée : Ce type de corrélation se pro-
duit lorsque ’électron incident, avec une énergie relativement faible (de 'ordre
de quelques centaines d’eV), interagit avec la cible et induit une polarisation de
celle-ci. Cette polarisation modifie simultanément la fonction d’onde de 1’électron
incident, ce qui affecte la dynamique de la collision. Les effets de cette corrélation
sont souvent modélisés par des méthodes a ondes distordues, qui permettent de
corriger les perturbations introduites par l'interaction a courte portée entre le pro-

jectile et la cible.

e Corrélation dynamique en voie de sortie : Aprés l'ionisation, une fois que les
électrons sont éjectés dans le continuum, les interactions coulombiennes entre les
électrons éjectés doivent également étre prises en compte. Ces effets d’interaction
entre électrons éjectés influencent la description de I’état final du systéme et sont
intégrés dans les fonctions d’onde finales. La prise en compte de ces corrélations

est essentielle pour une modélisation précise de la dynamique post-ionisation.

1.9 Détermination de la matrice de transition

Dans le cadre des collisions provoquant une ionisation, 1’élément de matrice de tran-
sition est une composante centrale pour calculer les probabilités de transition entre I’état

initial du systéme (cible intacte et projectile incident) et I’état final (cible ionisée et deux
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particules éjectées). Cet élément est donné par Iexpression suivante :
Tip = (Us| VW) (1.14)

Ou :
e U, est la fonction d’onde décrivant 1’état initial du systéme.
e U, est la fonction d’onde de I'état final aprés l'ionisation.

e I/ représente le potentiel d’interaction entre le projectile et la cible.

1.9.1 Description de I’état initial

L’état initial du systéeme avant la collision est généralement décrit comme un pro-
duit de la fonction d’onde du projectile ¢); et de celle de la cible ¢ dans son état lié.

Mathématiquement, cela peut étre exprimé sous la forme :
Wi (70, 71y eey 1) = i(70)P(71, ooy ) (1.15)

Pour les atomes complexes et les molécules, o le probléme se rameéne généralement a
un systéme a N corps, il est essentiel de prendre en compte l'interaction de tous les élec-
trons de la cible pour déterminer la fonction d’onde de chaque orbitale. La complexité
de ce calcul augmente rapidement avec le nombre d’électrons, cela exige 1'utilisation des
approximations comme approximation de cceur gelé qui repose sur le principe que seuls
les électrons situés a 'extérieur, c’est-a-dire les électrons de valence, influencent de ma-
niére significative les propriétés physico-chimiques d’un systéme, tandis que les électrons
internes (ou de cceur) sont peu affectés par I'environnement extérieur. Cette approche
permet de simplifier les calculs et d’accélérer les simulations numériques en se focalisant
uniquement sur les électrons de valence. La deuxiéme approximation appelée seul élec-
tron actif (ou image a une particule), consiste a ne considérer que la fonction d’onde de

I'électron étudié. Dans ce cas I’équation (1.15) devient

Wi(ro, 71) = i(ro)o(ri) (1.16)

Ou :

7o est le vecteur position pour 1’électron incident( la distance entre 1’électron et le noyau
de la cible). Tandis que 77 est la position de I’électron de la cible (toujours la distance entre
le noyau et I’électron actif). La fonction d’onde de la cible ¢, est généralement obtenue a

partir d’approximations numériques comme I’approximation de Hartree-Fock, qui suppose
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que 1’électron lié se meut dans le champ moyen créé par les autres électrons.

1.9.2 Description de I’état final

L’état final d’un processus d’ionisation représente la configuration du systéme apres
que ’électron cible a été éjecté. Dans une approche théorique, il est crucial de bien modé-
liser & la fois 1’électron ionisé, qui se retrouve dans le continuum, et la particule incidente
qui continue & évoluer aprés la collision. Cette description est essentielle pour prédire
avec précision les observables expérimentales, telles que les distributions angulaires ou les

énergies des électrons éjectés.

Dans le cadre théorique, il existe une grande diversité de modeles qui visent a décrire
la fonction d’onde finale du systéme aprés un processus d’ionisation. Ces modéles se dis-
tinguent principalement par la maniére dont ils prennent en compte les interactions entre
les particules résiduelles et I’électron éjecté. La description précise de ’état final dépend
de plusieurs facteurs, tels que I'importance des interactions coulombiennes, les effets de

polarisation de la cible résiduelle, et les corrélations dynamiques entre les particules.

Certains modeéles simplifient considérablement le probléme en adoptant des hypotheéses
permettant de réduire la complexité des calculs, tandis que d’autres cherchent a intégrer
des interactions plus complexes et des effets post-collision plus subtils. L’enjeu principal
réside dans la capacité a représenter avec précision la configuration finale du systéme, qui
inclut I’électron ionisé, la cible résiduelle (souvent un ion), et parfois la particule incidente

qui continue & évoluer apres la collision.

L’un des défis majeurs dans cette description est de traiter correctement les corré-
lations entre 1’électron éjecté et les autres électrons de la cible, qui peuvent influencer
son mouvement et son énergie. La fonction d’onde finale doit également refléter les effets
de distorsion des trajectoires dus aux forces coulombiennes résiduelles, qui agissent méme
apres l'éjection de ’électron. Chaque approche théorique propose ainsi une vision distincte
de la fonction d’onde finale, en accordant plus ou moins d’importance & certains phéno-
meénes physiques. Certains modeéles optent pour des approximations simples, ot 1’électron
éjecté est traité comme une particule libre, tandis que d’autres intégrent des interactions
complexes, comme les effets de rétrodiffusion, la polarisation de la cible, ou encore les cor-
rélations multi-électrons. Le choix du modéle dépend des conditions expérimentales et des
objectifs visés : la description précise des distributions angulaires, des énergies cinétiques

des particules, ou encore des mécanismes d’interaction entre les différents constituants du
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systéme.

1.10 Modéles Théoriques

La maniére dont les états initial et final sont modélisés a un impact direct sur la forme
et la valeur de I’élément de matrice de transition, et donc sur les résultats théoriques des
sections efficaces d’ionisation. Par exemple, des modé¢les simplifiés peuvent sous-estimer
les effets de corrélation électronique, tandis que d’autre plus sophistiqués, qui incluent des
interactions complexes dans les états initial et final , donnent des résultats plus précis qui

concordent mieux avec les données expérimentales.

1.10.1 L’approximation de Born aux ondes planes (PWBA)

Le modele PWBA est utilisé pour calculer la section efficace triplement différen-
tielle (TDCS) dans les processus de simple ionisation. Il suppose que le projectile inci-
dent/diffusé (par exemple, un électron ou un positron) et 'électron éjecté peuvent étre
décrits par des ondes planes, traitant 'interaction entre le projectile et ’atome cible

comme une perturbation de premier ordre.

1 o=
Vi) = ——— et
(2m)2 (1.17)
Ua(ri) = —— i |
CE

Dans ce modéle, la TDCS est obtenue en évaluant les éléments de matrice de 'interaction
coulombienne entre ’état initial lié et I’état final du systéme, ou I’état final se compose

d’ondes planes libres pour le projectile diffusé et I’électron éjecté.
Tip = (s (ro)va (r1)|V]i(75) U (71)) (1.18)

U(r7) est fonction d’onde de type Slater

V= —% + ﬁ est le potentiel coulombien entre 1’électron incident et I’électron actif

qui sera éjecté aprés la collision. En integrant sur 7 on trouve (détails dans [11]) :

Ty = = ()| — 1w (r7)) (119
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Ou K = /{2 - k_; est le moment de transfert. La fonction d’onde de la cible est une

combinaison linéaire de fonction de type Slater de la forme :
Wi (1,0, ) = sz,l(r)%,m(ea ) (1.20)

Ou sz ,(r) sont les fonctions radiales données sous la forme des fonctions de type Slater

par :

=

3 o (2£)n+ 7’”_16_ r
R (r) = —(2n)! ¢ (1.21)

Yim (0, ¢) sont les harmoniques sphériques normalisées.

L’avantage principal de ce modéle réside dans sa simplicité, le rendant facilement
utilisable, et il fonctionne bien pour les collisions a haute énergie ou les distorsions des
fonctions d’onde sont minimes. Cependant, ses limitations incluent une faible précision a
basse énergie, car il néglige la distorsion des ondes entrantes et sortantes par le potentiel
de la cible, et il ne tient compte que d’une seule interaction entre le projectile et la cible,

ce qui le rend moins fiable pour les processus d’ionisation plus complexes [16].

1.10.2 L’approximation de Born aux ondes coulombiennes (CWBA)

Ce modéle s’inscrit aussi dans le cadre de I'approximation de Born, ou ’électron inci-
dent et 1’électron diffusé sont décrits par des ondes planes. Dans cette approximation, on
prend en compte l'interaction entre 1’électron éjecté et I'ion résiduel de charge Z. L’¢lec-
tron éjecté percoit ainsi une charge ponctuelle située au centre du systéme. L’équation
de Schrédinger régissant le mouvement de l'électron éjecté dans ce contexte est alors
exprimeée par :

1, Z
(—§v - ;) $1(7) = Bvn(7) (1.22)
L’équation (1.22) constitue 1’équation aux valeurs propres pour les états du continuum
(c’est-a~dire les états non-liés) d’un atome hydrogénoide. La solution analytique de cette
équation peut étre formulée de maniére explicite, par exemple sous la forme d’une fonction
Coulombienne parabolique, décrivant le comportement de 1’électron sous I'influence d’'un

potentiel coulombien central [2] :

. 3 7 Z\ —rz A -
wo(k,7) = (2m) 2T (1 + ZE) ez [ (—iz, 1, —i(kr + k- ﬂ) (1.23)

Oourl (1 + z%) et 1 F} sont respectivement la fonction Gamma et la fonction hypergéo-
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métrique confluente.
Cette approche permet de modéliser de fagon simplifiée les processus d’ionisation en
négligeant certaines corrélations électroniques complexes tout en conservant une descrip-

tion adéquate de l'interaction électron-ion.

1.10.3 Modele CCC

Le modeéle Convergent Close-Coupling (CCC) est reconnu comme la méthode la plus
fiable pour décrire la diffusion d’électrons sur des cibles d’hélium, couvrant un large spectre
d’énergies de projectile. Cette méthode permet de résoudre numériquement le probléme
de diffusion électronique avec une grande précision, sans nécessiter d’approximation. Ini-
tialement proposée par Massey et Mohr [17] pour I'ionisation de I’hélium, cette approche
entiérement numérique repose sur le développement de la fonction d’onde totale du sys-
téme en une somme de produits entre les fonctions décrivant le mouvement du projectile
et les états propres de ’'Hamiltonien. Les coefficients de ce développement sont obtenus
en résolvant un ensemble d’équations intégro-différentielles couplées, permettant ainsi de

calculer la section efficace triplement différentielle avec précision [18].

1.10.4 Modéle BSR

Le modéle B-Spline R-Matrix(BSR) est une méthode numérique avancée large-
ment utilisée pour analyser les processus de collision, d’excitation et d’ionisation dans
des systémes atomiques complexes [19]. 11 combine I'approche du R-Matrix, qui divise
I’espace de collision en régions intérieure et extérieure pour simplifier la résolution du pro-
bléme de diffusion [20], avec 'utilisation de fonctions B-spline, offrant une représentation
précise des fonctions d’onde, en particulier pour les systémes a plusieurs électrons actifs.

Ce modéle est efficace pour traiter des collisions & basse et moyenne énergie et permet
de calculer des sections efficaces trés précises, méme dans des cas complexes comme les
atomes lourds ou les états excités [21]. Bien que flexible et précis, le modéle BSR est
aussi numériquement exigeant. Il excelle dans la modélisation des structures fines et des

corrélations électroniques, ot d’autres méthodes manquent souvent de précision [21].

1.10.5 L’approximation de Born aux ondes distordues (DWBA)

Le modéle DWBA est particuliérement utilisée pour décrire les processus de diffusion
et d’ionisation lors des collisions. Elle constitue une extension du développement de Born,
qui traite les interactions entre le projectile et la cible dans le cadre d’une perturbation.

Contrairement a 'approximation de Born classique, dans laquelle les particules incidentes
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et diffusées sont modélisées par des ondes planes, la DWBA utilise des fonctions d’onde

dites “distordues” qui s’écrivent :

x(k,7)

1 E 7 N
3/2 Z e EU )y )Y () (1.24)

ou d; représente le déphasage total, et Fj(k,r) est la fonction d’onde radiale qui satisfait

I’équation de Schrodinger suivante :

dr? 72

{d_Q WD g+ k?] Fi(k,r) =0 (1.25)

a la présence d'un potentiel statique moyenné :

Uiry) = %/Vi(ﬁ)dﬂl. (1.26)

Avec V;(r7) est le potentiel de Hartree standard défini pour une interaction électeron-

atom :

No

- T_1 - ZNJ ‘?jh 7 (1.27)
=1

Ny et N;; sont respectivement le nombre d’orbitales atomiques et le nombre d’é¢lectrons
dans chaque orbitale(plus de détails [9,10]).

Ces éléments prennent en compte 'influence du potentiel de la cible sur le projectile
avant et apres 'interaction. Cette approche est particulierement efficace dans les situations
ou les effets du champ, notamment les interactions coulombiennes fortes, ne peuvent étre
négligés.

Ainsi, 'approche DWBA est largement employée pour les processus d’ionisation par
impact de particule chargée, ol le projectile subit des déviations importantes sous l'effet
du potentiel de la cible avant de se propager ou d’induire 1’éjection d’électrons. La combi-
naison de cette technique avec les avancées théoriques modernes permet une analyse fine

et rigoureuse des mécanismes d’interaction lors des processus de diffusion et d’ionisation.

1.10.6 Modéle de Brauner, Briggs et Klar (BBK)

Afin de prendre en compte la corrélation entre les électrons dans la voie de sortie,
Brauner, Briggs et Klar ont introduit ce modéle dans le cadre de l'ionisation simple de
I’atome d’hydrogéne. Ils ont utilisé une description asymptotique exacte de la fonction
d’onde de I'état final, qui est définie comme le produit de trois ondes coulombiennes (d’ou

l'autre nom du modéle 3C).
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Uy = (7, ke )or (7, k1) Claon, 751, kir) (1.28)
Deux de ces ondes sont présenter par des ondes coulombiens comme (1.23)

Tandis que C(avy, 751, ksz) 1a troisiéme représente l'interaction post-collisionnelle (PCI)

entre les deux électrons eux-mémes.

C(Oégz, ’1“51, k?:]) = F (1 + 7:(){01) 6%1F1 <—ia01, 17 —Z'(l{?sﬂ’g] + k:l . TB])) (129)

-

avec ksl = %(lﬁs — ]{?1) et Qo1 = —ﬁ

Il convient de souligner que le modéle BBK s’avére particulierement adapté a ’étude
des petites cibles atomiques, notamment I’hydrogéne et I'hélium [22,23] Ce modéle permet
d’obtenir des résultats remarquables, tant en termes de précision que de cohérence avec
les données expérimentales, ce qui en fait un outil précieux pour ’analyse des processus

de simple ionisation.

1.11 Conclusion

Ce chapitre a exploré les bases des réactions d’ionisation simple par impact élec-
tronique, en introduisant les notions de sections efficaces (SDCS, DDCS, TDCS) et en
détaillant les approches cinématiques utilisées pour analyser ces collisions. Le développe-
ment de Born a fourni une base théorique pour la modélisation des interactions électron-
électron, avec une attention particuliére aux corrélations électroniques, tant structurelles
que dynamiques. Enfin, plusieurs modéles théoriques ont été présentés (PWBA, CCC,
BSR, DWBA, BBK), chacun offrant des perspectives distinctes sur la description des
états initiaux et finaux. Aprés avoir examiné en détail les processus d’ionisation simple,
il est essentiel de passer a I’étude de l'ionisation double. Dans le prochain chapitre, nous
aborderons les défis liés a I'ionisation double, en mettant en lumiére les aspects spécifiques
qui la rendent beaucoup plus difficile & traiter, tant sur le plan expérimental que théo-
rique. Les corrélations électroniques deviennent ici encore plus cruciales, et les modéles
théoriques doivent étre adaptés pour tenir compte de I'interaction complexe entre les deux

électrons éjectés.
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Chapitre 2

THEORIE DE LA DOUBLE
IONISATION

2.1 Introduction

La double ionisation désigne le processus par lequel deux électrons sont éjectés simul-
tanément d’un atome ou d’une molécule a la suite d’une interaction avec une particule
incidente, telle qu'un photon, un électron ou un ion. Ce phénomeéne est particuliérement
intéressant en physique atomique en raison des fortes corrélations électroniques impli-
quées. Contrairement a l'ionisation simple, otl un seul électron est arraché, la double
ionisation met en jeu des interactions complexes entre les électrons et peut se produire de
maniére directe ou indirecte. La théorie de la double ionisation cherche a modéliser ces
mécanismes et a prédire des observables expérimentales comme les sections efficaces ou

les distributions angulaires.

Dans ce chapitre, on explore la double ionisation. Nous examinerons les expériences
(e,3¢), les sections efficaces quintuplement et quadruplement différentielles, ainsi que les
mécanismes fondamentaux de la double ionisation tels que le Shake off(SO) et les processus
Two Step (TS1 et TS2). De plus, la détermination des fonctions d’onde pour décrire ces
interactions sera abordée, illustrée par des exemples concrets comme ’atome d’hélium et

des atomes de type np®

2.2 Les expériences (e,3e)

Les expériences de type (e,3e) permettent d’observer en coincidence la détection si-

multanée des deux électrons éjectés de la cible ainsi que de I’électron diffusé, offrant
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un apercu détaillé des mécanismes de double ionisation. Ces expériences, particuliére-
ment complexes & mettre en ceuvre, ont vu leur développement technique s’accélérer au
cours des derniéres décennies. En 1989, Lahmam-Bennani et al [1] ont réalisé la premiére
mesure des sections efficaces quintuplement différentielles pour la double ionisation de
I’Argon, marquant une avancée majeure dans le domaine. Cette étude a ouvert la voie a
des investigations similaires sur d’autres gaz rares comme ’hélium [2-7], le krypton [§],
I’Argon [9,10], le néon [11] et le magnésium [12]. Toutefois, Lahmam-Bennani et al. [13,14]
et El Marji [15] ont observé que le taux de détection en coincidence des trois particules
émergentes (les deux électrons éjectés et 1’électron diffusé) restait limité, notamment pour
I’atome d’hélium, en raison des corrélations électroniques complexes en jeu. Pour pallier
cette limitation, une nouvelle approche expérimentale, dénommeée (e,3e-1) , a été propo-
sée, permettant la détection en coincidence de seulement deux des trois particules émises.
Actuellement, les expériences de type (e,3¢) et (e,3e-1) sont conduites dans plusieurs la-
boratoires a travers le monde, avec des contributions notables de Dorn et al. [6], Lahmam-
Bennani et al. [14], Takahashi et al. [16] et Bolognesi et al. [17]

2.3 Comparaison entre la simple ionisation et la double
ionisation

En termes expérimentaux, 'ionisation simple est plus accessible & la mesure, car elle
implique moins de corrélations complexes entre les particules. Les techniques expérimen-
tales, comme la spectroscopie de photoélectrons, permettent d’observer directement les
caractéristiques de I’électron ionisé, telles que son énergie cinétique et sa distribution an-

gulaire. Cela rend l'interprétation des résultats relativement plus aisée.

En revanche, 'ionisation double est beaucoup plus complexe, tant sur le plan théo-
rique et expérimental. Ce processus implique ’éjection simultanée de deux électrons, soit
a partir d’une interaction avec un seul projectile (ionisation double directe), soit via un
mécanisme d’ionisation en cascade, ot un premier électron est éjecté, suivi d’un second

électron éjecté par un transfert d’énergie au sein de la cible (ionisation double indirecte).

La modélisation théorique de l'ionisation double est un véritable défi. Contrairement
a l'ionisation simple, il est nécessaire de prendre en compte les corrélations électroniques
entre les deux électrons éjectés. Ces corrélations dynamiques ajoutent une complexité
supplémentaire, car les trajectoires des deux électrons sont influencées a la fois par leurs

interactions coulombiennes mutuelles et par le champ résiduel de la cible ionisée. Les
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approches théoriques doivent modéliser non seulement l'interaction avec la particule in-
cidente, mais aussi la réorganisation interne des électrons restants aprés 1’éjection du
premier électron. Les modéles multi-corps, qui tiennent compte de ces effets de corréla-

tion, sont souvent nécessaires pour décrire avec précision ce phénomeéne.

D’un point de vue expérimental, 'ionisation double est également beaucoup plus dif-
ficile & observer et a caractériser. Les dispositifs de détection doivent étre capables de
suivre simultanément deux électrons éjectés avec des distributions d’énergie et d’angle
trés variables, ce qui nécessite des techniques sophistiquées comme la coincidence électro-
nique ou les spectromeétres de masse a trés haute résolution. De plus, les taux d’ionisation
double sont beaucoup plus faibles que ceux de 'ionisation simple, ce qui rend les mesures
statistiquement moins significatives et exige des intensités de faisceau plus élevées ou des
temps d’acquisition plus longs. En résumé, 'ionisation double est nettement plus com-
plexe que l'ionisation simple, tant sur le plan théorique que sur le plan expérimental. La
nécessité de prendre en compte les corrélations électroniques complexes et les interactions
multi-corps rend la description théorique plus difficile, tandis que les défis expérimentaux
résident dans la détection et la caractérisation simultanée des deux électrons éjectés. Ces
aspects font de l'ionisation double un domaine d’étude avancé, qui continue de poser des

questions ouvertes dans les domaines de la physique atomique et moléculaire.

2.4 Description de la réaction (e,3e)

La réaction de double ionisation (e,3e¢) d’une cible atomique implique l'interaction
d’un électron incident avec une cible atomique X initialement dans son état fondamental
d’énergie Ex.

Cette réaction peut étre schématiser comme suit :
62'(]21‘, Ez) + X — X+t + 61(];7’1, El) + 62(];;2, EQ) + 65(];;57 ES) (21)

L’électron incident provient d’un faisceau monoénergétique caractérisé par une énergie F;
et un moment k_; , définis par rapport au centre de masse du systéme cible-projectile. A la
suite de cette interaction, deux électrons sont éjectés de la cible, possédant respectivement
des énergies cinétiques F; et Es ; ainsi que des moments 151 et k; .

L’électron projectile, aprés avoir interagi avec la cible, ressort avec une énergie finale F
et un moment kz , tandis que I'ion résiduel se retrouve dans un état d’énergie Ex++ .
Ce processus respecte les lois de conservation de 1’énergie et du moment, reliant ainsi

les trois électrons impliqués (les deux éjectés et le projectile diffusé) et 'ion restant. La
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détection en coincidence de ces trois particules émergentes permet de révéler les corréla-
tions électroniques complexes et les dynamiques microscopiques qui gouvernent la double

ionisation.

./'

es (lgs > Es )

—»

6‘71 o) > O € (kbla E) L

ey(k,. Ey)

.

Figure 2.1: Schémas de la réaction du double ionisation (e,3e)

Les lois de conservations des énergies et des quantités de mouvement seront écrites
comme suit :

Ei + Em = El + E2 + Ex‘H‘ + Es + Erecul

-~ - 4 S (2.2)
ki=ki+ky+ks+q
¢ représente la quantité de mouvement de recul transférée a 1’ion résiduel aprés le choc.

Nous définissons également le moment de transfert K comme suit :

.- (2.3)

En notant I’énergie de double ionisation de la cible par I™" = E_++ — E, et en tenant
compte du fait que ’énergie de recul E,.., de 'ion est trés faible comparée a celles des

autres particules, en raison de la grande masse de l'ion, I’équation (2.2) se réduit a :

Ei=F +FEy+ Eg+ Ereeu + I (24)

2.5 Section efficace quintuplement différentielle

Lors des expériences de double ionisation (DI), trois électrons sont présents dans 1’état
final, chacun étant défini par neuf paramétres cinématiques. En adoptant une géométrie
coplanaire et en appliquant la conservation de I'énergie avant et apreés la collision, ces neuf
parameétres peuvent étre réduits a cing : les énergies des deux électrons éjectés E et Es |
ainsi que les directions des trois électrons €2q, €25 et €, . Lorsque ces cinq paramétres sont
complétement déterminés, on parle d'une expérience « compléte », et la section efficace

correspondante est appelée section efficace quintuplement différentielle (5DCS ou FDCS).
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Notation :

B d’c _ (@2n)!
CdQ AN dQedEdE, Ky

5)

kiskika| Tig|® (2.5)

Explication :

o dQ), d€)y dS)y sont les éléments d’angle solide pour trois particules détectées.

e dFE; dE; sont les éléments d’énergie associés aux deux particules éjectées.
La section efficace quintuplement différentielle est la plus détaillée. Elle mesure la probabi-
lité de détecter trois particules dans des directions spécifiques, avec des énergies spécifiques
pour les deux premiéres. Ce niveau de détail est particulierement utile pour des proces-
sus de collision complexes ou plusieurs particules sont impliquées et ou il est crucial de

comprendre l'interaction entre elles [18].

2.6 Section efficace quadruplement différentielle

Une section efficace quadruplement différentielle, désignée par 4DCS, associé a la ré-
action notée (e,3e-1). Nous remarquons deux types de ces sections efficaces :

Si le détecteur détecte en coincidence seulement les deux électrons éjectés

Notation :

o _/O'(s)dQ = d'o (2.6)
* A0 dQdE dE,

Explication :

e €2, dS2, sont les éléments d’angle solide pour les particules détectées.
e dFE| dE5 sont les éléments d’énergie pour ces deux particules respectives.
Si le détecteur détecte en coincidence I’électron diffusé et un des deux électrons éjectés,

I’expression de la section efficace associée s’écrit :

oW = /0(5)d92 = o (2.7)
dQdQsdEdE;

2.7 Mécanismes de la double 10onisation

D’un point de vue phénoménologique, basé sur la théorie perturbative a plusieurs

corps, trois mécanismes principaux ont été proposés pour expliquer la double ionisation
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(DI) d’un atome.

Ces mécanismes sont connus sous les noms de «Shake-Offy (SO) et des mécanismes a
deux étapes, nommés TSI et T'S2 respectivement. Les deux premiers (SO et TS1) im-
pliquent une seule interaction du projectile avec la cible et correspondent & un processus
perturbatif de premier ordre en termes d’interaction du projectile. Le T'S2, en revanche,

est un mécanisme de second ordre en ce qui concerne le projectile [19-25]

2.7.1 Shake-Off (SO)

Le mécanisme de «Shake-Offy (SO) est un processus de premier ordre. Il débute par
une premiére ionisation causée par une collision binaire entre un électron incident et un
électron de la cible, entrainant 1’éjection de ce dernier. La seconde éjection d’électron
résulte d’une relaxation électronique induite par la variation soudaine du potentiel d’in-
teraction, due a la diminution de la charge de la cible d’une unité [26,27]. Ce mécanisme

est illustré dans la figure (2.2)

Figure 2.2: Illustration du processus «Shake-Off» (SO).

L’amplitude de transition pour ce processus peut étre décrite comme une simple tran-
sition entre ’état initial et I’état final, sous I'influence du potentielV, dans le cadre de la

double ionisation de I’hélium. L’expression de cette amplitude est donnée par [28] :

A 1 1
fso = ——<61ks Yk, ke, T, T0)| = — 4+ =+
2m ro | =71 |7 — 72

etFiToq, (7, F2)> (2.8)

2.7.2 Two step 1 (TS1)

Le mécanisme TS1, proposé par [29], est un processus de double ionisation en deux
étapes, tout en restant de premier ordre dans l'interaction entre le projectile et la cible.
Lors de la premiére étape, 1’électron incident éjecte un premier électron de la cible. En-

suite, cet électron éjecté entre en collision avec un second électron de la cible, provoquant
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a son tour 'éjection de ce dernier. Ce processus est ainsi appelé « Two-Step 1 » (TS1).
L’amplitude de diffusion de ce mécanisme est donnée par le second terme du développe-

ment de Born et peut étre exprimée pour la double ionisation de 'hélium [28].

1

|71 — 73]

1 dFim R S
frs1 :—;;/ (2m)3[k2 — k2, — k2 — 21, <wf(k17k277”1,7“2) w:(kmﬁ'1,7"2>>
2 1 1

- — + = - + = -
To |T0—T’2| |T0—T’2|

X <eik_;.7?0wn (Em7 Flu FQ)

ety (7, F2)>
(2.9)
Pt et 1, représentent un état intermeédiaire du 1°" électron éjecté, de vecteur d’onde
Fomn. >, désigne la sommation sur tous ces états intermédiaires possibles, I,, est I’énergie

nécessaire pour arracher un électron de I'ion He™ dans son état fondamental (n = 1) ou

excité (n > I). V = —2 + =L + =L est le potentiel d’interaction entre I’électron
70 |7o—71] 7o Tzl\
incident et les deux électrons éjectés et V' = ﬁ représente le potentiel d’interaction

entre les deux électrons de la seconde étape. Ce mécanisme est représenté schématiquement
dans la figure (2.3)

Figure 2.3: Illustration du processus « Two-Step 1» (TS1).

2.7.3 Two step 2 (TS2)

Le troisiéme mécanisme, connu sous le nom de « Two-Step 2» (TS2) , est un processus
de second ordre au sens du développement de Born, dans lequel 1’électron incident interagit
a deux reprises avec la cible.

Dans une premiére étape, l'interaction initiale de 1’électron incident entraine l'ionisation
de la cible. Par la suite, I’électron incident interagit de nouveau avec la cible désormais
ionisée, provoquant 1’é¢jection d'un second électron. Ce mécanisme 752 est illustré par la
figure (2.4). L’amplitude de diffusion associée a ce processus est donnée par le deuxiéme

terme du développement de Born et s’exprime comme suit pour la double ionisation de
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I'hélium [28]

1
| — —

To — T2

1 dEm ik PO ik T o
frsa=— p Z/ 2m)3[k? — k2, — k2 — 21,] <€ £ 104 (a, 7) e Owi(r2)>

2 1 1

——t =t =
To |7“0—7'2’ |7“0—7"2’

1 . o
S oy
[ /(2ﬂ)3[/€?—k3ﬂ—k§—2]n]<e Uy (K, 71)

2 1 1 o RN
etk Owi(rlﬂ”z)>

X <€ik:”'FO¢;(k;7 1, 72)

ei’%‘%<a,@>>

— — |

- —+ = = + 5 =
To |T0—T‘2| |T0—7‘2|

X <eik;-F0wn(k;’ Fl, FQ)

(2.10)
Cette équation décrit les interactions successives entre 1’électron incident et les deux élec-

trons de la cible.

Figure 2.4: Illustration du processus « Two-Step 2» (TS2).

2.8 Complexité des modeéles théoriques de la double io-

nisation

Les modéles théoriques appliqués a la double ionisation, bien qu’ils partagent certaines
similitudes avec ceux de la simple ionisation, doivent surmonter des défis considérablement
plus complexes. La double ionisation implique 1’é¢jection simultanée de deux électrons, ce
qui nécessite de prendre en compte non seulement les interactions entre le projectile et
chaque électron cible, mais également les corrélations électroniques entre les électrons eux-
mémes. Cela conduit a des modéles beaucoup plus sophistiqués que ceux basés sur des
approximations de premier ordre, telles que la premiére approximation de Born (FBA).
Bien que cette approximation soit utile pour simplifier I'interaction projectile-cible, elle
montre ses limites, méme & haute énergie. A basse énergie, cette approche devient in-
suffisante, et un traitement plus rigoureux est nécessaire, comme l'inclusion des termes
d’ordre supérieur, par exemple la seconde approximation de Born (SBA), qui prend en

compte les interactions successives entre le projectile et les deux électrons cibles.
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L’un des modéles les plus avancés dans 1’étude de la double ionisation est ’approche
basée sur la fonction d’onde de Coulomb & quatre corps, également connue sous le nom de
modeéle 6C. Ce modéle prend en considération toutes les interactions mutuelles entre les
différentes particules en jeu dans la voie de sortie, a savoir 1’électron diffusé, les deux élec-
trons éjectés, et l'ion résiduel. L’idée clé derriére le modéle 6C est d’utiliser une fonction
d’onde finale composée de six ondes coulombiennes, chacune représentant une interaction
coulombienne entre les particules. Cette approche permet une description beaucoup plus
précise des interactions complexes au sein du systéme, mais elle présente des défis consi-
dérables en termes de temps de calcul. En effet, I’évaluation numérique de cette fonction
nécessite de calculer une intégrale a neuf dimensions dans le continuum, ce qui rend les
simulations extrémement lourdes et cotteuses en ressources [30-32].

Des études ont montré que le modéle 6C offre un trés bon accord avec les données ex-
périmentales, en particulier pour des énergies d’électrons incidents élevées, comme celles
observées a 601 €V [33]. Toutefois, pour réduire la complexité computationnelle du modéle
6C, certaines variantes ont été proposées, telles que ’approche A6C (6C approximé). Cette
méthode remplace les trois fonctions d’onde décrivant la répulsion électron-électron par
des facteurs de Gamow, une approximation qui permet de conserver une grande précision
tout en réduisant considérablement le temps de calcul. Bien que cette version simplifiée du
modéle 6C puisse donner de bons résultats dans certains cas, elle montre des déficiences

dans d’autres, notamment dans des régimes expérimentaux spécifiques.

2.9 Deétermination des fonctions d’onde du systéme col-

lisionnel

Dans les traitements non relativistes de l'ionisation par impact électronique sur des
cibles atomiques ou moléculaires, I'un des principaux défis est de distinguer les électrons
éjectés (du continuum) des électrons liés dans le systéme. Cela est di au fait que les
électrons sont des particules identiques, ce qui rend impossible de les différencier indivi-
duellement.

Pour gérer cette situation, il est nécessaire de construire des fonctions d’onde antisymé-
triques, c’est-a-dire des fonctions d’onde qui changent de signe lorsque deux électrons
sont échangés. Cela permet de respecter le principe d’exclusion de Pauli, selon lequel
deux fermions (comme les électrons) ne peuvent pas occuper le méme état quantique si-
multanément. Lors de la construction de ces fonctions d’onde, il faut tenir compte des

configurations possibles des spins des électrons. Les électrons peuvent avoir leurs spins
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alignés de deux facons :

1. Spins paralléles (lorsque les deux spins sont identiques).

2. Spins antiparalléles (lorsque les spins sont opposés).

La fonction d’onde antisymétrique est ensuite construite en fonction des états de spin
totaux du systéme, qui correspondent aux combinaisons possibles des spins individuels.
Ces états de spin totaux sont des fonctions propres aux opérateurs associés au spin (des
objets mathématiques qui décrivent les propriétés de spin du systéme). En utilisant ces
états de spin, on s’assure que la fonction d’onde refléte a la fois 'indiscernabilité des

électrons et les régles quantiques fondamentales qui régissent leur comportement.

2.9.1 Exemple sur atome d’Hélium

Soit I’état initial D; = |1s1s| avec M = 0 et Mg = 0, D; est un déterminant de Slater

associé a la matrice

M — 1 |Ls(P)ae(l) 1s()a(2) (2.11)
2 |1s(m)B(1) 1s(r3)5(2)
et donne apres calcul :
Dy = (15(7)15(7%)) = (a(1)B(2) — a(2)8(1)) (2.12)

V2

Avec « est 1'état de spin up (1) et 5 I’état de spin down (] ). La fonction de spin est an-
tisymétrique quand on échange (1) en (2) et celle d’espace symétrique quand on échange

71 en 75, donc la fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.

On va faire opérer le moment cinétique orbital L? et celui de spin S2 sur D;.
On rappelle que L2 = L_L, + [:3 + L., (en unités atomiques, h = 1)
L.|Y;™) = m|Y;"™)
LYy = IT+ 1) —m(m £ D]y

(2.13)

Ici ZALZDZ- =0, ﬁ,Di =0, LFDZ- =0, I:QDl- = 0 et donc ﬁQDi = 0. D; est fonction propre
de L? avec la valeur propre L = 0.

On fait ensuite opérer opérateur S = .5 4+ 52+ 5., S.D; = 0, S, D; = 0 d’ou
52D, =0 et donc s = 0. D; est bien fonction propre de L? et de S2 et est noté 1S.

On va construire le déterminant de SLATER correspondant aux 2 électrons éjectés

désignés par ky ou ky et ky ou ko, qui peuvent étre soit des ondes coulombiennes soit des
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ondes distordues.

On a au départ deux déterminants de Slater possibles :
Dy = |kiks| et D] = |kiks|
On applique uniquement l'opérateur 52 .
S.Dy =0, S.Dj=|kiks| et S_S8,D, = |kiks| + |k1ko|

D’ou 52D = D, + D}

De méme :

S.Dy =0, S.D]=l|kky| et S_S.Dj=l|kiks|+ |kiks|
D’ou $2D; = D, + D;

2 A z / " 2 7 .
L’opérateur S?, dans la base formée par D; et Dy, sera représenté par la matrice :

()

Les valeurs propres sont A =0 et A = 2. Ici seul S = 0 convient car on part d’un état
initial 1S.

Le déterminant fonction propre (pour les deux électrons éjectés) de 52 sera

1 _ _
A1 = (ko] — Rk ) (2.14)

Et en développant :

1
A= (a(1)8(2) = a@)8(1)) (I (1ka(2) + ka(1)k1(2)) (2.15)

2.9.2 Atome de type np°

Pour calculer une section efficace différentielle lors d’un processus de double ionisation
on a besoin de connaitre 1’état initial et I’état final de la cible. Le cas le plus complexe
concerne la double ionisation de la couche np® d'un gaz rare tel que le néon, I’Argon, le
krypton ou le xénon. Il est clair qu’il est nécessaire de considérer I’ensemble des six élec-
trons de la couche. Une premiére approximation, certes grossiére, consisterait a ne prendre
en compte que les deux électrons dits « actifs », c’est-a-dire ceux qui seront éjectés. Dans

ce cadre, I’étude de I’état initial implique de considérer deux électrons actifs parmi les six
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6!
2141

Chacune de ces configurations peut étre représentée par un déterminant de Slater, qui doit

de la couche np® , ce qui donne lieu a C% = = 15 configurations distinctes a examiner.
étre une fonction propre des opérateurs du moment angulaire L2 et du moment angulaire
de spin 52,

Aprés la double ionisation, les deux électrons éjectés sont décrits par des fonctions d’onde
du continuum, qui peuvent étre soit des ondes coulombiennes, soit, de maniére plus pré-
cise, des ondes distordues. Un modéle plus sophistiqué pourrait également prendre en
compte, de fagon partielle, les interactions coulombiennes entre les deux électrons éjectés
et I'ion résiduel.

En réalité, 'ensemble des six électrons de la couche np® contribue au calcul de la section
efficace différentielle. Dans ’état initial, ces six électrons sont dans une configuration 'S,
tandis que I'état final se compose de quatre électrons restants dans I'ion et des deux élec-
trons éjectés. L’état final de I'ion np* sera caractérisé par la présence de quatre électrons
parmi les six, ce qui conduit également a C% = %
exemple de calcul de la fonction d’onde initial et final est dans ANNEX B

= 15 configurations a considérer. Un

2.10 Conclusion

L’étude de la double ionisation a mis en évidence la complexité des processus impliqués,
notamment grace aux expériences (e,3¢) et a 'analyse des sections efficaces quintuple-
ment et quadruplement différentielles. Les mécanismes comme le Shake off et les étapes
Two Step (TS1 et TS2) ont offert des perspectives claires sur les différentes voies d’éjec-
tion des électrons. L’importance des corrélations électroniques a été soulignée a travers
la détermination des fonctions d’onde, en particulier avec des exemples concrets comme
I’atome d’hélium. La comparaison avec l'ionisation simple a montré les défis supplémen-
taires posés par la double ionisation, tant sur le plan théorique qu’expérimental. Dans les

prochains chapitres, nous présenterons et discuterons les résultats de nos propres travaux.
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Chapitre 3

PROCESSUS DE SIMPLE
IONISATION DE L’Argon PAR
IMPACT D’ELECTRONS ET
POSITRONS

3.1 Motivations et but du travail

L’ionisation d’atomes et de molécules par des particules chargées est essentielle dans
des domaines comme la physique des plasmas et la médecine (par exemple, en tomogra-
phie par émission de positrons). Cette étude explore ce processus en se concentrant sur
I'ionisation de I’Argon par des impacts d’électron et de positron. Bien que I'ionisation par
électron ait été largement étudiée, celle par positron est encore peu explorée, ouvrant de
nouvelles perspectives pour comprendre 'effet de charge du projectile.

Dans ce chapitre on s’intéresse a 1’étude de l'ionisation de I’Argon 3p par impact de
positron et d’électron & une énergie d’'impact de 200 eV a 'aide d’'un modéle théorique
appelé SCWZ. Dans ce modéle, toutes les particules du continuum sont représentées par
des ondes Coulombiennes avec des charges variables Z(r), 'interaction post-collisionnelle
et les effets d’échange sont également inclus. La section efficace différentielle triple est

calculée et comparée aux mesures récentes [1] et a d’autres théories disponibles.
Pourquoi le positron et pourquoi I’Argon ?

L’impact des positrons dans le processus d’ionisation revét une importance particu-

liére car, contrairement aux électrons, les positrons représentent une forme d’antimatiére.
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L’interaction des positrons avec les atomes permet d’explorer des effets uniques dus a
leur charge positive, ce qui a des implications sur la compréhension des processus fon-
damentaux dans les processus de collisions. En analysant 'ionisation par positron, nous
accédons a des informations inédites sur les différences de comportement entre matiére et
antimatiére dans les réactions d’ionisation.

L’utilisation de I'atome d’Argon dans cette étude est particuliérement pertinente. Etant
un gaz rare, I’Argon posséde une structure électronique simple et bien connue, ce qui en
fait une cible idéale pour des études de collision détaillées. La disponibilité de données
expérimentales pour cet atome, permet de comparer efficacement les effets de la charge du
projectile entre positrons et électrons. En conséquence, I’Argon sert de modéle pour obser-
ver les subtilités des processus d’ionisation et tester la validité des prédictions théoriques

avec précision.

3.2 Historique du modéle SCWZ

L’histoire du développement du modéle 3SCWZ incarne une démarche de recherche col-
lective visant & approfondir notre compréhension des mécanismes d’ionisation. Le modéle
a d’abord été élaborée par Chinoune et al. [2|, qui ont introduit pour la premiére fois une
approximation de charge variable dans le cadre du modéle BBK [3], appliquée & diverses
cibles atomiques et moléculaires. Cette avancée a permis de mieux saisir la complexité des
interactions ionisantes. Par la suite, Khatir et al. [4] (ANNEXE A) ont enrichi ce modéle en
ajoutant 'effet du potentiel de courte portée, une composante essentielle pour décrire les
interactions a proximité des noyaux atomiques. Dans une nouvelle étape d’amélioration,
Attia et al. [5] ont optimisé le modele BBK avec charge variable, en intégrant deux ondes
coulombiennes pour chaque électron, éjecté et diffusé, augmentant ainsi la précision des
prédictions. Enfin, la contribution de Bechane et al. [6] a permis une avancée décisive avec
I'introduction de trois ondes coulombiennes avec charge variable pour 1’électron incident,
I’électron éjecté et 1’électron diffusé, rendant le modéle plus complet et robuste. Batissant
sur ce modeéle raffiné, nos recherches apportent une nouvelle dimension en appliquant le
modeéle 3CWZ aux impacts de positrons, offrant une comparaison unique avec les impacts
d’électrons et enrichissant ainsi notre compréhension de la dynamique de 'ionisation sous

I'effet de particules d’antimatiére.
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3.3 Application du modéle SCWZ pour I’Argon

3.3.1 Description de la cible

Considérons 'atome d’Argon (Z=18), dont la configuration électronique est 1522s%35%2p53p°
. L’électron actif de cet atome est décrit a ’aide des fonctions d’onde de Clementi de type

Hartree-Fock utilisant une base de type Slater [7] :

N;
D) = 3 QR (1) Yions, (7) (3.1)
k=1

Les paramétres associés aux fonctions d’onde de Clementi, notés n;i, lir., Mk, €, Q4 , ainsi
que les énergies d’ionisation des orbitales atomiques de I'atome d’Argon, sont répertoriés

dans le tableau ci-apres :

n|ljm € (1s) (2s) (3s) (2p) (3p)
31010 18.000 0.97453 | -0.27660 | 0.08642

31010 21.2848 0.01878 | -0.00224 | 0.00232

31010 15.5021 0.02233 0.04716 | -0.02369

31010 11.2367 -0.00310 | 0.36490 | -0.10542

31010 7.5066 0.00215 0.63126 | -0.28841

31010 4.7029 -0.00094 | 0.04500 | -0.05813

31010 3.2138 0.00038 | -0.00186 | 0.68983

31010 1.9931 -0.00001 | 0.00088 | 0.47773

211 |m 9.0000 0.64951 | -0.18072
411 |m 15.0000 0.01298 | -0.01234
411 |m 11.9644 0.02669 | 0.02183
411 |m 8.7924 0.28421 | -0.12559
411 |m 6.3011 0.12881 | 0.10518
411 |m 3.4327 0.00219 | 0.58041
411 |m 1.9409 0.00008 | 0.46149
411 |m 1.0309 -0.00002 | 0.02249
Energie d’ionisation (a.u.) | 118.61039 | 12.32219 | 1.27735 | 0.957150 | 0.59102

Tableau 3.1: Parameétres des fonctions d’onde de Clementi et énergies d’ionisation des orbitales
atomique de 'atome d’Argon

3.4 Approximation de la charge variable

La charge variable Z(r) est déterminée & partir du potentiel de Hartree qui inclut

deux composantes importantes : un potentiel coulombien qui représente l'interaction a
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longue portée entre la cible et 1’électron éjecté, et un potentiel de courte portée qui
prend en compte les effets de polarisation et les interactions électroniques supplémentaires
présentes dans I’environnement immeédiat de I’atome ou de la molécule cible. Pour les cibles
atomiques, ce potentiel est adapté pour chaque orbitale i, ce qui permet de raffiner encore
plus la précision du modéle en tenant compte de la structure électronique spécifique de
chaque orbitale. Ce cadre théorique, en intégrant ces interactions complexes, permet une
description plus réaliste du processus d’ionisation en représentant fidelement les effets a

la fois de la charge nucléaire et des interactions électroniques locales.

= Z 2L oi(M)?
mug:—7I+;;Mj kfﬁdm (3.2)
Dans cette expression, Ny représente le nombre total d’orbitales atomiques de la cible,
tandis que NV;; indique le nombre d’électrons présents dans la ieme orbitale. La position
de I’électron éjecté est notée 77 et Z désigne la charge du noyau de ’atome cible. La
fonction d’onde ¢; , qui représente 1’état quantique de ’électron lié dans 'orbital 7, est
exprimée comme une combinaison linéaire de fonctions de type Slater. Cette approche
permet de modéliser la distribution spatiale de chaque électron autour du noyau, avec
les fonctions de Slater offrant une représentation fidéle des orbitales atomiques, intégrant
a la fois la décroissance exponentielle de la densité électronique et les effets de 1’écran
électroniques dus aux autres électrons présents. On peut aussi écrire le potentiel pour

I'interaction positron-cible comme suit :

Vi) = 2 >Ny 210 (3.3)

|7 =7

La charge variable est calculée de maniére analytique en utilisant le potentiel moyenné
sphérique de la cible, tel qu'il est pergu par ’électron (ou positron). Ce potentiel moyen,
qui représente la distribution de charge effective de la cible, prend en compte I'influence
de I'’ensemble des électrons de I'atome ou de la molécule sur la particule incidente, qu’il
s’agisse d’un électron ou d’un positron. En moyennant le potentiel dans toutes les direc-
tions, cette approche simplifie les calculs en évitant les asymétries directionnelles tout en
conservant les caractéristiques essentielles de l'interaction cible-projectile.

—Z01) - (pour électron)

wm:%/wmmF n (3.4)

@ ZE,T) (pour positron)
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Les expressions analytiques de la charge variable pour diverses cibles atomiques et molé-

culaires peuvent étre trouvées dans les références [2-6].

3.5 Description théorique du SCWZ

Dans 'ionisation de ’atome d’Argon dans son état fondamental par impact de positron

(ou d’électron), la réaction étudiée peut étre schématisée comme suit :

et /e +Ar — Art +et/e” +e (3.5)

La cinématique de la réaction d’ionisation est entiérement déterminée. Par conséquent,
toutes les particules émises sont détectées en coincidence et analysées en termes de direc-
tions et d’énergies, de sorte que les expériences appartiennent au processus(e,2e) (pour
I'impact d’électron) et au processus (et,ete™) (pour I'impact de positron). Le projec-
tile avec une énergie E; et un moment E, est diffusé avec une énergie F; et un moment

k1 et est détecté en coincidence avec I’électron émis ayant une énergie Fsy et un moment k.

Dans le cas d'une forte asymétrie cinématique, les électrons sortants peuvent étre dis-
tingués : un électron rapide diffusé et un autre beaucoup plus lent éjecté, ce qui permet
d’ignorer les effets d’échange. Cependant, a faible énergie d’impact, cette discernabilité
n’est plus valable et les effets d’échange entre les électrons diffusé et éjecté doivent étre
pris en compte. Dans le cas du processus d’ionisation par impact de positrons, les effets
d’échange n’existent pas du tout. Nous utilisons ici I’approximation du cceur gelé et I'ap-
proximation de I’électron actif unique [2], largement justifiée dans le cas de I’étude des

couches extérieures.

La TDCS pour 'impact d’électron est écrite comme suit :

Bo kel
3) _ — (9 4 12
A0, d%dE; (27) ;

o

(|Tdir|2 + |Te$c|2 + |Tdir - Te:vc|2> (36)
et pour I'impact de positron (en prenant 7,,. = 0) la TDCS est donnée par :

Bo kel
3) _ —9(2 4 12
A0, ddE; (27) i

Comme cela a déja été signalé précédemment, le modéle 3CWZ consiste a décrire tous

o

| Tir|? (3.7)

les électrons impliqués dans le processus (e,2e) a 'aide d’ondes coulombiennes, qui peut

se schématiser comme suit :
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¢ (k7

Figure 3.1: Schéma du processus d’ionisation en géométrie asymétrique coplanaire pour le
modele 3C'WZ. Le projectile (électron/positron) avec un moment initial k; est diffusé avec un
moment k1 selon un angle 1, en coincidence avec un électron ayant un moment k2 sous un angle
0. Les positions de ’électron (ou positron) diffusé et de ’électron éjecté sont respectivement 77
et 1.

Les termes direct Ty;, et d’échange T.,. sont respectivement donnés par :

1 1

— = G (R, 7o) P (71) )
Tor To (3.8)

1 1 e R
¢z(+) (kza TO)(I)nlm (T1)>

Taiw = <¢ (k177’0>¢ (k27T1)C(04017E12;F01)

o1 To

Texe = <¢ (k’177‘1)¢ (k27TO)C(O‘017E12;F01)

(I)nlm est la fonction d’onde initiale de la cible représentant 1’état lié, tandis que ¢c(+)

et gbc representent respectivement les ondes Coulombiennes entrantes et sortantes qui

sont données comme suit [§] :

. eiki' roulr
SO () (mglﬂ(m(m,u(m — k7)™ (1 —ia(r))

. eiE~r . ra(r) (39)
¢Z _)(ka F) (27{_)% 1F1(—i(Jé(T), 17 —i(k”l“ - k : 77))6 2 (1 + ZOé(’l“))

Les fonctions ¢§(+) et gbi(_) sont les solutions de 1’équation de Schrodinger pour le
spectre continu Coulombien, résolues dans le systéme des coordonnées paraboliques avec
une charge constante Z.

Cependant, dans le cadre du modeéle 3CWZ, Z est remplacée par une charge variable Z(r)
et o par a(r) ce qui explique la différence de notation entre ces ondes coulombiennes et
celles introduites précédemment dans le chapitre 1.

Le terme décrivant l'interaction mutuelle électron-électron (PCI) est décrit par la fonc-

tion :

— . _m . . - o 7
C(aor, k12, To1) = ez Fy (=i, 1, —i(k1aro2 — k1o - T01))F(1 - W) (3.10)
12
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1F et T" sont la fonction hypergéométrique confluente et est la fonction gamma. Pour les

électrons on a :

Z -
a(r) = (r) et ap=—=—— ou kpp=

p T (ky — k1) (3.11)

DN | —

Dans le cas de positrons, il faut tout simplement dans les expressions de a(r) et ap;données

ci-dessus pour les électrons le changement suivant :
a(r) = —a(r) et g — —ao (3.12)

Dans ce qui suit, nous allons présenter les charges variables associées aux trois électrons :
I’électron incident, I’électron éjecté et 1’électron diffusé. Les charges variables sont notées
comme suit : Z;(r) est la charge vue par le projectile incident, tandis que Z;(r) et Zs(r)
représentent respectivement les charges ressenties par le projectile diffusé et 1’électron
éjecté. Pour les deux processus d’ionisation (par impact d’électron ou de positron), le pro-
jectile entrant voit une charge variable Z = 18 au centre de I’atome d’Argon et une charge
asymptotiquement Z = 0. Les particules sortantes voient une charge Z = 18 au centre
de l'atome et Z = 1 asymptotiquement. Dans la figure (3.2), les charges variables sont
tracées pour Iionisation de I’Argon 3p. Les deux graphiques montrent Z(r) correspondant
aux ¢électrons du continuum, il est clairement observé que Z;(r) et Zy(r) diminuent de
Z =18 & Z =1 tandis que Z;(r) diminue de Z =18 a4 Z =0

B e a— I -
_ Zl( [') — Z1(l')=Zz(r)

| S—

(a)

s 6 0 2 r 6
r (a.u.)

Figure 3.2: Charge variable Z(r) ressentie par 'électron incident fig(a) et les électrons sortants
fig(b) lors du processus d’ionisation de 'orbitale 3p de 1’Argon.

Revenons maintenant au terme direct Ty;, :
Tdir = leir - T(?ir (313)
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Avec ) .
leir = /Qb:(kl,FOaZI)QSZ(]CQ;FI:ZQ)O(OZOI;PJI%FOI) X —

To1

X ¢C(Ei7FO; Z;) Py (71 drodir1 diy

- I - 1
ngr = /052(/‘?1,7”0,Z1)¢c(k277”1,Z2)C(0401,k12,7”01) X —

To

(3.14)

X QSC(Ei?FOa Zi)(pnlm(Fl)dFOdfldFOl

\

Les équations (3.14) correspondent & une intégrale numérique & six dimensions, né-
cessitant un temps de calcul considérable. Pour contourner cette difficulté, nous adoptons
la méthode de Kornberg et Miraglia [9], qui utilise les transformations de Fourier afin de

simplifier considérablement les calculs (voir aussi les théses [10,11]) :

4 ) o0 . .
T}, = lim lim o / 0 / 0 (o, 71, Zo)e™ P71y (7)1
(27T> 0 0

/\1 —0 )\2 —0

<[ 60E o Z0)6ulF T )Y
0

X / cbZ(ka,ral)e‘i(ﬁ‘E12)'F°1e‘”“dfm
0
(3.15)
Pour le terme d’échange, on applique le méme procédé mathématique, avec un simple

changement de coordonnées de position entre I’électron diffusé et éjecté autrement dit :

Tg < T (316)

3.6 Résultats et discussion

L’ionisation simple de I’Argon 3p par impact d’électrons et de positrons a été étudiée
dans une cinématique asymétrique coplanaire, en utilisant le modéle 3CWZ, ou 'interac-
tion post collisionnelle (PCI) et les effets d’échange sont inclus. Les résultats théoriques
présentés ici sont comparés aux expériences récentes |1] réalisées a une énergie d’impact
de avec trois angles de diffusion 0, = 2°,3° et 4° et six énergies d’éjection allant de 2.6 a
19 eV.

Les TDCS correspondantes sont tracées en fonction de I’angle d’émission et discutées dans
les figures (3.3) a (3.8). Comme 'ont déclaré Dubois et de Lucio [1], les données de posi-
tron et d’électron sont inter-normalisées, car le méme dispositif et les mémes techniques
ont été utilisés. Toutes les TDCS ont donc été fournies sur une échelle relative unique. En

comparant avec la théorie, un seul facteur commun est nécessaire pour ajuster 'amplitude
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relative des expériences et des résultats théoriques. Dans ce travail, le facteur de mise a
I’échelle global est obtenu en réalisant le meilleur ajustement visuel des résultats 3CWZ
avec l'expérience pour les conditions cinématiques 6; = 2° et F; = 2.6eV (panneau (a)
de Fig.3.3), ce facteur vaut 0,26.

Nous voudrions noter que malheureusement aucun résultat théorique n’est présenté
dans [1], concernant les données étudiées dans ce travail, notre théorie sera donc confrontée
uniquement aux expériences. Nos calculs théoriques sont dans ce qui suit comparés aux
données correspondant aux processus d’ionisation par impact de positron (Figs.3.3 a 3.5)
et par impact d’électron (Figs.3.6 a4 3.8). Dans tous les cas, les lignes verticales en pointillés
indiquent la direction de Ket—K respectivement, ol K est mouvement du transfert défini

comme K =k — ko .

3.6.1 Reésultats dans le cas de positrons

60

o

TDCS (a.u.)

s
S

20

60 120 180 240 300 360 0

Ejection Angle (deg)

Figure 3.3: TDCS pour l'ionisation de I’Argon 3p par positron en fonction de ’angle d’éjection
a une énergie d’impact de 200 eV. Le projectile est diffusé a une angle #; = 2° en coincidence avec
I’électron éjecté ayant des énergies comprises entre 2,6 et 19 eV. Les résultats théoriques absolus
sont représentés par la ligne noire pleine (3CWZ). Les données expérimentales normalisées de
maniére croisée (voir texte) sont représentées par des carrés noirs, extraites de [1|. Les lignes
Vej‘ticales en pointillé indiquent la direction du moment de transfert K et sa direction opposée
-K.
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Figure 3.4: La méme que figure (3.3) mais avec 6; = 3°
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Figure 3.5: La méme que figure (3.3) mais avec 0; = 4°
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Dans les figures (3.3 & 3.5), les TDCS pour l'ionisation par impact de positron ou la
réaction (e*,ete™), sont tracées pour des valeurs fixes de I'angle de diffusion et diverses
énergies d’éjection, en fonction de 'angle d’éjection, nos résultats théoriques sont alors
comparés aux mesures récentes de Dubois et de Lucio [1|. La premiére observation que
I'on peut déja faire est qu’un pic de recul est observé dans tous les cas, en accord avec
les données expérimentales. Cela était en réalité prévisible, car les cinématiques étudiées
ici correspondent & des régimes dipolaires (voir chapitre 1) caractérisés par un faible mo-
ment de transfert (dans ces conditions allant de 0.225 a 1.2u.a). Une structure a double
pic dans la région binaire est également observée pour les énergies d’éjection plus faibles
Ey = 2.6 et 3.1eV pour tous les angles de diffusion. Les doubles pics sont plus prononcés
dans la Fig.(3.4) (panneaux a et b) pour et dans la Fig.(3.5) (panneaux a et b) pour
0, = 4° . La structure a double pic dans la région binaire est généralement attribuée a la
prédominance du caractére p de I'orbitale atomique ou moléculaire pour des cinématiques
proches du régime de la région de la créte de Bethe (K =~ ki) [12]. Comme on peut le
voir, par exemple dans la Fig.(3.4), les cinématiques sont caractérisées par (K = 0.319
and ks = 0.437) pour le panneau (a) et(K = 0.322 and ky = 0.477) pour le panneau (b),
il est clair que ces cinématiques sont assez proches du régime de la région de la créte de

Bethe.

En ce qui concerne les amplitudes, le modeéle SCWZ prédit correctement les expériences
inter-normalisées dans la plupart des cas. A un angle de diffusion de 6; = 2° | les données
sont globalement bien reproduites par notre modéle, sauf pour ’énergie d’éjection Fy =
3.1eV ot les données sont nettement surestimées. De plus, aux angles de diffusion #; = 3°
et 4° | 'accord est moins bon pour les énergies d’éjection plus faibles. Il est effectivement
observé dans les Figs.(3.4) et (3.5) (panneaux a, b et ¢) que les données sont surestimées
pour les énergies comprises entre Fy = 2.6 et 4.4eV. Pour des énergies d’éjection plus
élevées, entre Fy = 6.4 et 19eV | les résultats numériques prédisent bien le processus
d’ionisation car ils sont en bien meilleur accord avec les données expérimentales. Nous
pouvons donc affirmer que les TDCS calculées par impact de positron avec le modéle
3CWZ, dans les différentes combinaisons d’angles de diffusion et d’énergies d’éjection,
sont globalement en bon accord avec les expériences, sauf pour les énergies d’éjection plus

faibles, ou les données sont cependant surestimées.
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3.6.2 Reésultats dans le cas d’électrons
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Figure 3.6: TDCS pour l'ionisation de I’Argon 3p par électron en fonction de ’angle d’éjection &
une énergie d’impact de 200 eV. Le projectile est diffusé a une angle 6; = 2° en coincidence avec
I’électron éjecté ayant des énergies comprises entre 2,6 et 19 eV. Les résultats théoriques absolus
sont représentés par la ligne noire pleine (3CWZ). Les données expérimentales normalisées de
manicre croisée (voir texte) sont représentées par des carrés noirs, extraites de [1]. Les lignes
Ve;rticales en pointillé indiquent la direction du moment de transfert K et sa direction opposée
-K.
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Nous considérons maintenant les calculs dans le cas du processus par impact d’électron,
ol nos résultats théoriques sont affichés dans les Figs.(3.6 & 3.8) et comparés aux données
expérimentales. On tient a rappeler que la normalisation est maintenue en utilisant le
méme facteur multiplicatif (0,26), car les mesures pour l'impact de positron et d’électron
sont inter normalisées. Comme on peut le voir, la TDCS présente un pic de recul dans
toutes les cinématiques, représentant une signature des régimes dipolaires, comme cela a
été mentionné précédemment pour la réaction d’impact de positron. De plus, le pic de

recul est généralement plus faible que le pic binaire dans un régime dipolaire.

Dans la présente étude, nous observons des pics de recul forts a des énergies d’éjection
plus faibles(Ey = 2.6, 3.1 et 4.4eV) pour tous les angles de diffusion, tandis que pour des
énergies d’éjection plus élevées, les pics de recul deviennent plus faibles et plus larges.
Lorsque nous comparons nos résultats numériques avec les données dans les Figs.(3.6 a
3.8), il est évident que les expériences sont surestimées a des énergies d’éjection plus faibles
(Ey = 2.6, 3.1 et 4.4¢V') pour tous les angles de diffusion (panneaux a, b et ¢). La situation
s’améliore ensuite pour des énergies d’éjection plus élevées, nos résultats présentent alors
un bien meilleur accord avec les données (panneaux d, e et f). Une structure a double
pic est également observée dans la région binaire dans la Fig.(3.7) (panneaux a et b) et
la Fig.(3.8)(panneaux a et b), ces deux cas correspondant a des énergies d’éjection plus

faibles (Fy = 2.6 et 3.1eV) , comme cela a été observé pour les positrons.

3.6.3 Etude comparative de I’ionisation par impact d’électrons et

de positrons

Pour une comparaison entre les deux processus (positron et électron), nous présentant
une étude comparative des rapports des deux pics binaires dans les deux cas. L’intensité
du premier pic (Bj) est plus élevée que celle du deuxiéme pic (Bs) pour les positrons, alors
que pour les électrons, l'intensité de B; est inférieure & celle de By. Néanmoins, ces rap-
ports (g—f) sont relativement proches, leurs valeurs étant pratiquement constantes : pour
les positrons et pour les électrons. Dans la région de recul, contrairement aux expériences,
aucune structure double n’est prédite par le modéle SCWZ, ni pour I'impact de positron

ni pour 'impact d’électron.

Lorsque nous examinons en détail les TDCS affichées dans les Figs.(3.3 4 3.8), il appa-
rait que les expériences montrent pratiquement la méme amplitude pour les pics binaires
et de recul dans toutes les cinématiques pour les électrons, tandis que pour les positrons,

I’amplitude des pics de recul tend & diminuer avec I’augmentation des énergies d’éjection.
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Nos résultats reproduisent dans I’ensemble les mémes caractéristiques expérimentales pour
les positrons (Figs.(3.3 & 3.5)) ot 'accord est assez bon comparé aux données expérimen-
tales. Néanmoins, pour les électrons, les données ne sont pas correctement reproduites
dans toutes les cinématiques. En effet, il est observé dans les Figs.(3.6 & 3.8) (panneaux
a, b et ¢) que les TDCS présentent des amplitudes quasi-identiques pour les pics binaires
et de recul & tous les angles de diffusion pour des énergies d’éjection plus faibles. Cette
tendance n’est malheureusement pas observée pour des énergies d’éjection plus élevées,

ou 'amplitude du pic de recul diminue de fagon significative (panneaux d, e et f).

Lorsqu’on effectue la comparaison entre les intensités des pics binaires et de recul, on

constate que que le rapport intensité #{%e pour un moment de transfert faible est d’en-
viron 75% pour les positrons et de 100% pour les électrons. Ces rapports diminuent avec
laugmentation du moment de transfert, atteignant10% pour les positrons et 60% pour
les électrons. Une autre investigation peut étre faite en réalisant une étude comparative
entre 'amplitude des pics entre les TDCS pour les résultats par impact de positrons et
d’électrons, présentées en échelles absolues du modéle 3CWZ dans les Figs.(3.3 a 3.8). 11
est généralement observé que les pics binaires ont une amplitude plus élevée pour les po-
sitrons, tandis que dans la région de recul, les pics sont plus élevés pour les électrons. Nos
résultats confirment en fait les interprétations de de Lucio et al. [1]. Une interprétation
de ces résultats, attribuée a l'interaction post-collision (PCI), est donnée comme suit :
lorsque le projectile et 1’électron éjecté se déplacent dans la direction avant, 1’électron
éjecté est attiré dans le cas de 'impact de positron et repoussé dans le cas de I'impact
d’électron, ce qui induit un renforcement du pic binaire pour I'impact de positron. Dans
la région de recul, c’est l'inverse qui se produit : dans ce cas, ’électron éjecté subit une
rétrodiffusion plus forte par 'ion résiduel pour I'impact d’électron que pour I'impact de

positron.

3.6.4 Etude de l'effet de la charge du projectile sur le processus
d’ionisation

dans cette étude, nous comparerons les deux processus directement afin de mieux

comprendre les similitudes et les différences dans les mécanismes d’ionisation qu’ils en-

gendrent, elle fournira également des informations complémentaires pour valider et affiner

les modeéles théoriques, notamment dans le cadre du modéle SCWZ.
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Figure 3.9: TDCS pour l'ionisation de I’ Argon 3p par positron (ligne noire pleine) et par électron
(ligne rouge en pointillés) en fonction de 'angle d’éjection a une énergie d’impact de 200 eV. Le
projectile est diffusé a des angles 1 = 2° en coincidence avec I’électron éjecté ayant une énergie
Ey = 2.6eV (panneau a) etEy = 19eV (panneau b). Les résultats théoriques ont été normalisés
a l'unité dans la région binaire pour un meilleur ajustement visuel.

Nous focalisons maintenant notre intérét sur les positions des pics. Lorsqu’on observe
simultanément la position des pics binaires et de recul pour les positrons et les électrons,
on constate que, dans la région binaire, les pics binaires sont décalés vers 'arriére par
rapport a la position du moment de transfert (vers 0°) pour les positrons, tandis que pour
les électrons, le décalage se fait vers I'avant (vers 90° ). Dans la région de recul, on observe
plutot 'inverse : le pic de recul est décalé vers des angles plus élevés pour les positrons
(vers 180°) et vers des angles plus faibles pour les électrons (vers 90°). A titre d’illustra-
tion, nous présentons dans la Fig.(3.9), les résultats théoriques basés sur le modéle 3CWZ,
on voit clairement que les pics sont décalés vers des angles plus faibles (pour les positrons)
ou plus élevés (pour les électrons) par rapport a la direction du moment de transfert K
dans la région binaire, tandis que dans la région de recul, on observe plutot l'inverse.
Cela révéle en fait une signature claire des effets de charge, prédite par notre modéle
dans lequel l'interaction post-collision est incluse et traitée exactement, cela refléte aussi
I'importance des effets de I'interaction post-collisionnelle (PCI) nécessaire pour inter-

prétation des résultats : I’électron éjecté est soit repoussé par le projectile diffusé dans la
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direction avant (pour I'impact d’électron), soit attiré et donc ralenti par le projectile (pour
I'impact de positron), ce qui le fait conduit a se déplacer vers des angles plus faibles. Dans
la région de recul, 1’électron éjecté est attiré par l'ion résiduel, I'interaction post-collision
induit alors un décalage vers 'avant pour l'impact de positron et un décalage vers l'ar-
riére pour 'impact d’électron. Ces résultats sont généralement prédits par des modéles
sophistiqueés tels que 'approche DWBA [13], ou la PCI est prise en compte via le facteur

de Gamow.

3.6.5 Analyse comparative avec d’autres modéles théoriques

Nous concluons cette étude en effectuant une comparaison avec d’autres résultats
théoriques disponibles. Comme 'ont souligné Dubois et de Lucio [1], les données expéri-
mentales présentent une précision limitée en raison du faible courant de faisceau utilisé
lors de I'expérience. Pour permettre une comparaison adéquate avec la théorie, il serait
préférable d’appliquer une moyenne des calculs théoriques sur une plage d’énergies.
Nous présentons donc dans la Fig.(3.10) les résultats théoriques réalisés a une énergie
d’éjection de Fy = 5.4eV et un angle de diffusion de #; = 3° | qui sont comparés aux
expériences pour des énergies d’éjection simultanées(Fy = 4.4eV et Ey = 6.4eV). Comme
on peut le voir, nos résultats sont comparés aux données expérimentales et aux résultats
théoriques basés sur les modéles CDW-EIS [14] et DWBA [13,15]. 11 est a noter que les
deux modeéles prennent en compte la PCI, mais de maniéres différentes. Le modéle CDW-
FIS est en plus une approche a onde distordue compléte, comme le DWBA, mais fournit
une meilleure description asymptotique du canal initial. Dans la Fig.(3.10), la TDCS est
affichée en fonction de I’angle d’émission pour I'impact de positron (panneau a) et 1'im-
pact d’électron (panneau b). Tous les résultats ont été normalisés a l'unité dans la région

binaire pour une meilleure vision des positions des pics.

Pour I'impact de positron, notre TDCS calculée présente deux lobes, le lobe binaire
étant plus intense que celui de recul, en accord avec les expériences. De plus, les positions
des pics binaires et de recul sont décalées respectivement vers des angles d’émission plus
faibles ou plus élevés par rapport a la direction de K (ou ~K ), en bon accord avec les
données. En effet, le pic binaire est situé a un angle de ~ 34° , tandis que le pic de recul
est & un angle de ~ 232° . Les directions de K et —K sont respectivement de 41.2° et
221.2°.
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Figure 3.10: Résultats théoriques de TDCS pour l'ionisation de I’Argon 3p par positron (pan-
neau a) et par électron (panneau b), en fonction de 'angle d’éjection a une énergie d’impact de
200 eV et un angle de diffusion 6; = 3° en coincidence avec ’électron éjecté ayant une énergie
Es. Les données expérimentales sont représentées par des cercles noirs pleins (pour Eo = 4.4eV)
et des cercles rouges ouverts (pour Ey = 6.4eV) extraites de [1]|. Les résultats théoriques, cor-
respondant a Ey = 5.4eV sont : 3CWZ (ligne rouge pleine), CDW-FEIS (ligne verte en pointillés
courts) [14], DWBA (ligne bleue en pointillés) [13] et DWBA (ligne pourpre en pointillés et poin-
tillés) [15]. La théorie et les expériences ont été normalisées a I'unité dans la région binaire pour
un meilleur ajustement visuel.

D’un autre coté, les deux autres modéles théoriques, a savoir DWBA et CDW-FEIS,
présentent des pics binaires et de recul qui ne prédisent pas correctement les positions indi-
quées par les données. De plus, les calculs DWBA et CDW-FEIS surestiment clairement les
expériences dans la région de recul, tandis que le modele 3CWZ s’avére plus performant,
car il prédit mieux ’amplitude ainsi que la position du pic de recul. De méme, une étude
comparative est réalisée pour le processus d’'impact d’électron (panneau b), ou dans ce cas
seuls les résultats théoriques des modeéles SCWZ et CDW-FEIS sont affichés. On voit que,
dans la région binaire, les deux modéles sont capables de prédire quasi-similairement la
position du pic binaire, qui est décalée vers I'avant par rapport a la position du moment
du transfert K. Dans la région de recul, la situation est différente : les résultats du 3SCWZ

sont maintenant plus proches de I'expérience en termes d’amplitude et de localisation (la
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position du pic est décalée vers larriére), tandis que le modeéle CDW-FEIS surestime clai-
rement ces données expérimentales. La position du pic de recul présenté par le CDW-FEIS
est nettement décalée vers des angles plus élevés, en désaccord évident avec les données

expérimentales.

Pour résumer la discussion de la Fig.(3.10), nous pouvons affirmer qu’au moins pour
cette situation spécifique, le modele SCWZ est capable de reproduire des résultats en
meilleur accord avec les données que les modéles sophistiqués DWBA et CDW-FEIS. Le
modeéle 3CWZ est capable de prédire de maniére satisfaisante les positions des pics binaires
et de recul pour les réactions d’impact de positron et d’électron, exhibant effectivement

des signatures des effets de charge.

3.7 Conclusion

Dans cette étude, I'ionisation de I’Argon 3p par impact de positrons et d’électrons a été
analysée en utilisant le modele 3CWZ, qui prend en compte l'interaction post collisionnelle
de maniére exacte. Le modeéle prédit correctement la position des pics dans les régions
binaires et de recul, montrant des décalages vers I’avant pour les électrons et vers ’arriére
pour les positrons, avec des intensités de pics binaires plus fortes pour les positrons et
des pics de recul plus marqués pour les électrons. Les comparaisons avec les données
expérimentales montrent un bon accord global pour I'impact de positrons, bien que le
modeéle surestime 'impact des électrons a faible énergie d’éjection, ’accord s’améliore a
des énergies plus élevées. Les résultats révélent des caractéristiques détaillées des effets
de charge, mieux que d’autres modeles théoriques connus. Bien que l'accord ne soit pas
parfait, il reste satisfaisant, I’extension de cette étude a d’autres cibles enrichirait stirement

la compréhension des dynamiques d’ionisation par impact de positrons et d’électrons.
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Chapitre 4

ETUDE DES EFFETS
POST-COLLISIONELS ET LES
EFFETS DE DISTORSION DANS LES
REACTIONS (e,3e)

4.1 Motivation et but du travail

Dans cette étude, nous introduisons deux modéles avancés, le BBK2DW et le BBK2CWZ,
développés pour décrire avec précision les interactions complexes entre deux électrons éjec-
tés dans le champ d’ions lourds, comme celui du Krypton. Les deux modéles prennent en
compte les effets post-collisionnels (PCI) ainsi que les effets de distorsion. Toutefois, le
BBK2DW integre les effets de distorsion réels, tandis que le BBK2CWZ utilise une ap-
proximation de ces effets, ce qui constitue un compromis avantageux en termes de temps

de calcul.

Le modele BBK2DW est appliqué a la double ionisation du Krypton, permettant
de décrire avec précision les mécanismes observés, en particulier a des énergies d’impact
élevées, et d’offrir des prédictions pour diverses configurations cinématiques des électrons
éjectés. Parallélement, le BBK2CWZ est employé pour étudier des cibles atomiques (Kryp-
ton et Argon), afin d’élargir la portée des prédictions théoriques et d’explorer comment

les effets post-collisionnels et de distorsion varient selon les propriétés des cibles.

En comparant les résultats obtenus avec des différents expériences existantes, cette

étude renforce la fiabilité de ’approche théorique et met en lumiére les caractéristiques
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spécifiques des mécanismes de double ionisation pour chaque cible atomique. Cette dé-
marche permet non seulement d’approfondir notre compréhension des interactions com-
plexes dans les processus d’ionisation multiple, mais également de valider la capacité des

modeéles & prédire des observables expérimentales dans des conditions extrémes.

4.2 Description des cibles

4.2.1 Atome d’Argon

Comme mentionné précédemment dans le chapitre 3, la description détaillée de ’atome
d’Argon y a été traitée de maniére exhaustive. Nous y avons abordé les aspects essentiels de
sa structure électronique, ses niveaux d’énergie, ainsi que les caractéristiques pertinentes

pour les processus de collision impliquant cet élément.

4.2.2 Atome de Krypton

Considérons ’élément chimique Kr (Z=36), qui est un gaz inerte dans la derniére co-

lonne du tableau périodique avec une configuration électronique : 1522523522p%3p®3d*04.524p"

Pour décrire 'électron actif, on utilise les fonctions d’onde de Clementi, dont les orbitales

atomiques sont des fonctions d’onde de type Slater [1] :

N;
O(F) = > R (1) Yim,, (7) (4.1)
k=1

Ou Rk (1) = Ny, r™*~tes” est la fonction radial et Ny, est le facteur de normalisation,
les parameétres associés aux fonctions d’onde de Clementi, notés n;y, ik, M, €k, Qg , ainsi
que les énergies d’ionisation des orbitales atomiques de I'atome d Krypton, sont répertoriés
dans les tableaux (4.1),(4.2) et (4.3) :
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Orbital € «
1S 2S 3S 4S
1S 32.83510 | 0.71521 | 0.38139 | -0.14543 | -0.04349
1S 40.94470 | 0.29911 | -0.00123 | 0.00181 | -0.00148
2S 27.45800 | -0.01854 | 0.17175 | -0.09037 | -0.03219
2S 16.06600 | 0.00897 | -1.07106 | 0.49528 | 0.16451
35 14.29620 | -0.00464 | -0.14131 | 0.25451 | 0.08852
35 9.10937 | 0.00190 | -0.01520 | -0.48504 | -0.16671
3S 6.37181 | -0.00088 | 0.00401 | -0.75593 | -0.33291
4S 3.84546 | 0.00026 | -0.00122 | -0.01203 | 0.46913
4S 2.57902 | -0.00018 | 0.00562 | 0.02180 | 0.55106
4S 1.77192 | 0.00006 | -0.00031 | -0.00085 | 0.13572

Tableau 4.1: Paramétres des fonctions d’onde de Clementi et énergies d’ionisation d’orbitale

atomique S de Krypton

Tableau 4.2: Paramétres des fonctions d’onde de Clementi et énergies d’ionisation d’orbitale

atomique P

Tableau 4.3: Paramétres des fonctions d’onde de Clementi et énergies d’ionisation d’orbitale

atomique D

Orbital € «
2P 3P 4P
2P 17.03660 | 0.72322 | 0.30185 | 0.08488
2P 26.04380 | 0.06774 | 0.02508 | 0.00571
3P 15.51000 | 0.22056 | 0.15903 | 0.04169
3P 9.49403 | 0.04478 | -0.28475 | -0.07425
3P 6.57275 | -0.01672 | -0.76440 | -0.26866
4P 5.38507 | 0.00609 | -0.10700 | 0.01341
4P 3.15603 | -0.00195 | -0.00562 | 0.51241
4P 2.02966 | 0.00111 | 0.00137 | 0.42557
4P 1.42733 | -0.00040 | -0.00053 | 0.18141

Orbital € «
3D 5.30650 | 0.50854
3D 3.36240 | 0.11070
3D 7.94963 | 0.24778
3D 10.35430 | 0.20584
3D 17.11420 | 0.02863
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4.3 Description théorique du processus de double ioni-

sation

Dans une collision de type (e,3¢) qui schématise comme suit :

Figure 4.1: processus de la double ionisation

La conservation de I'énergie est assurée selon 1’équation suivante :

K2k Kk
S =ttt ET (4.2)

ou k;, ks, kq et ko représentent respectivement les moments des électrons : incident, diffusé
et Gjectés, et E21 est I'énergie d’ionisation double (38.4eV) lorsque l'ion K72+ est dans
son état fondamental 3P (E?t = 40.3eV pour 'état 1D et E;" = 42.5¢V pour D'état 1S).
L’ionisation double du Krypton est étudiée ici dans approximation du cceur gelé (seuls

les 6 électrons de la couche 4p° sont pris en compte).

En désignant par e; et eg I'électron incident et 1’électron diffusé respectivement, D; est

le déterminant de Slater associé a la couche 4p° :

D; = |4podpo4p14p,4p—14D_, (4.4)

Les états initiaux p,, et p,, sont des états liés correspondant a des électrons de spin vers
le haut /bas avec un nombre quantique magnétique donné m;. Ce sont des fonctions d’onde
Hartree-Fock répertoriées dans Clementi et Roetti [1]et ont été utilisées pour calculer D;
ainsi que les états finaux Dy. Les états finaux correspondant & la double ionisation des

électrons de la couche 4p du Krypton sont classés en trois termes symboliques : 3P, 1D,
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et 1S. Ils sont composés de 15 déterminants propres Dy,

def j
D; % {D](?)} (4.5)

j=1,15

par exemple pour l'ionisation des électrons 4p; et 4p; :

1
D}l) = E {)4})04]304]?_14]_?_161@2‘ - )4])04]304])_14]_?_15162‘} (46)

Ot ey et ey sont les deux électrons éjectés. Chaque déterminant appartenant & Dy et
D; est un vecteur propre de 'opérateur de spin 5’2, avec une valeur propre S = 0, ceci
est di & la loi de conservation du spin. Le détail de tous les déterminants se trouve dans
ANNEXE B.

Nous appliquons maintenant ’approximation de Born au premier ordre (1’électron inci-
dent et I’électron diffusé sont décrits par une onde plane), et la section efficace différentielle

cing-fois (FDCS) est alors exprimée comme suit :

d°o kokiky . o
= T 4.7
000 AL dEdE, 2= K, 73] (4.7)
Ol
T%A — <6ik5.r_()Dj)V eiki-ﬁ)Di> (48)

Remarque : Dans le chapitre 2, une notation différente ainsi qu’une autre expression
de 'onde plane ont été utilisées. Les deux notations sont correctes et aboutissent au méme
résultat.

Le potentiel d’interaction s’écrit sous la forme (qui représente une interaction coulom-

bienne entre I’électron incident et la cible) :

6
—6 1
v—"+Y — (4.9)

To — Tom
m=1

ro et 1, désignons la position de ’électron incident et des 6 électrons de la couche 4p°.

4.4 Notion et application du modéle BBK2DW

Dans les réactions d’ionisation, les effets de distorsion sont pris en compte en ajus-
tant la description des électrons éjectés. Au lieu de représenter 1’électron par une onde

Coulombienne simple, on utilise une onde distordue, qui corrige bien la description des in-
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teractions entre les électrons éjectés et 'ion résiduel. En fait, cette approche tient compte
des modifications de la structure électronique de I'ion résiduel ce qui entraine une dis-
torsion dans les ondes qui représentent les électrons dans la voie de sortie, ce traitement

corrige les comportements des électrons sortant de la réaction (trajectoire et son énergie).

Ces interactions complexes sont souvent modélisées par la théorie des ondes distor-
dues, le modéle a montré de bons résultats et améliore 'accord avec les expériences [2-5].
Notre travail, résulte d'une collaboration entre trois laboratoires — I'Institut de Physique
et de Chimie des Matériaux de Strasbourg (ICPMS), le Laboratoire de Physique et Chi-
mie Théorique (LPCT) de Metz, et le Laboratoire de Physique Quantique et Systémes
Dynamiques (LPQSD) de Sétif. Nous nous sommes proposés, dans cette étape, de calcu-
ler les sections efficaces de réactions (e,3e) des cibles atomiques en utiliserons le modéle
BBK2DW, qui prend en compte simultanément les effets de distorsion et les effets post-
collisionnels. Nous comparons par la suite les résultats obtenus avec I'expérience publiée

dans larticle de revue [6]. On peut illustrer le modéle BBK2DW comme suit :

¢p(l€i’}70\

Clety ko)

B, (ky, 77

Figure 4.2: Schémas pour processus de double ionisation pour le modéle BBK2DW

Oaw représente I'onde distordue qui s’écrit :

- 1 _ , Fi(a, k,r .
Paw(k, ) = 2r)ire > dril exp(—i(o, + 51))%5/1,771(%79%)37,7,1(9, p)  (4.10)
Im

Z
k

différentielle suivante :

Ou a = £ est le paramétre de Sommerfeld, F(a, k,r) est la solution de I'équation

B — 2 — Uyt | F™(a, k,7) =0 (4.11)

1 I(1+1)
2 dr? 2r2

Le potentiel statique Us, est défini comme la somme de deux composantes : le poten-

tiel coulombien V., qui représente l'interaction électrostatique de longue portée entre la
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cible et les électrons éjectées, et le potentiel de courte portée V., qui décrit les interactions

effectives sur de faibles distances.
Ustat - ‘/c + V;r (412)

Ce potentiel est le potentiel produit par 'ion résiduel, ressenti par chaque électron éjecté,

et responsable d’un déphasage 9; en plus du déphasage coulombien o;, ce dernier s’écrit :
op=argl'(l+1+ia) (4.13)

Nous avons utilisé une méthodologie développée par Salvat et al [7]. Pour calculer §;.En
combinant les fonctions de Bessel sphériques régulieres et irrégulieres F; et G, , ainsi que
la dérivée logarithmique R; de la solution réguliére pour le potentiel Uy, , le déphasage

peut étre exprimé comme suit :

RF, - F|
0; = arctan (————— 4.14
: (Q—ma (4.14)
I’élément de matrice dans ce modéle s’exprime sous la forme suivante :
Tij = <€ik;AFOD;C(0412, E12,F12)‘V eila'FODi> (4.15)
Ou C(aq, Elg, T12) représente l'interaction post-collisionnelle entre les éjectés.
- R _m . . - . 7
Clong, k1g, 12) = ez Fy(—icug, 1, —i(kiar1z — K1z - 712))T (1 — W) (4.16)
12
1F1 et T sont la fonction hypergéométrique confluante et est la fonction gamma.
1 N g 1 — —
g = —— Ou klg = —(kg — kl) (417)

D; représente I'état initial, tandis que D} désigne un état final possible o les électrons

éjectés, e; et ey, sont décrits par des ondes distordues :

-~ 1 F(ay, kyyr N
(bdw(kl; Tl) (27’(’)3 Z 4’ GXp(—Z(O'l + 51)) (ki'rl : 1) Yi,m(eku (pkl)yi,m(eh 901)7
1 F (o, ko, r .
Gaw (2, 73) 27)3/2 Z 4t exp(—i(oy + &)~ (k;; 2 Yim(Ory, 2 )Y (02, 02).

(4.18)
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4.5 Modéle BBK2CWZ

Dans cette méthode, 'onde distordue est remplacée par une onde coulombienne dont
la charge devient variable. Cette charge effective Z(r) , qui dépend de la distance r
permet d’approcher les effets de distorsion. Chaque électron voit la charge du noyau Z

(Z=36)ar=0et Z=2ar — oo comme présenter dans la figure (4.3)

35 o P DL

0 . ! ! ! )

) r(u.aﬁ.)

Figure 4.3: Charge variable vue par les éjectés

Le calcul de I’élément de matrice dans ce modéle est extrémement complexe et de-
mande beaucoup de temps en raison de la nécessité d’évaluer une intégrale en six dimen-
sions. Dans le cas du modéle BBK2CW, I'intégrale a six dimensions (sur les variables de la
réaction) a été réduite & une intégrale en trois dimensions en utilisant le double transformé
de Fourier [8]. Lors de l'utilisation de cette méthode, un parameétre qui doit tendre vers 0
est introduit [9]. Le nombre de points d’intégration nécessaires est d’environ 30000000 [9].
Pour le modele BBK2DW, I'expression analytique des transformées de Fourier n’est plus
possible, et il est nécessaire d’effectuer une intégration numérique supplémentaire avec
environ une centaine de points ainsi qu’une dizaine d’ondes partielles. Le temps de calcul

augmente alors d’un facteur de 10. On peut illustrer ce modeéle comme suit :
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g, (k,.7)) A A —

0 (k. 15)

ey, keoT)

8./ (k7"

Figure 4.4: Schémas pour processus de double ionisation pour le modéle BBK2CWZ

Ainsi, I’élément de matrice dans ce modéle s’exprime sous la forme suivante :

T = <€ik;'F°D}C(0412, kiz, 712) |V

e“g"'%Di> (4.19)

A I'image de I’élément Tj; dans le modele BBK2DW, mais avec e; et ey représentés
cette fois par des ondes coulombiennes & charge variable, et ot C'(aya, /;12, T2) est traité

de la méme maniére

1 Fi(aq, ky,r m
481 F) = g 3t o TN G N 0 )
. F( _— (4.20)
g, ko, o) 0
01 R 2) = gy Dl expl i) S RN U VT (O,
o, est le déphasage coulombien, oy = Zlk(lr) et Fl(al, ki,71) est la solution de :
1d I(l+1) -
[§d—% E — 27"% — V; E(Oél, ]{51,7”1) = 0 (421)

4.6 Reésultats et discussion

4.6.1 Reésultats du modéle BBK2DW

L’une des difficultés de I’étude de la double ionisation des gaz nobles réside dans la
prise en compte des différents états spectroscopiques de I'ion. L’état fondamental de 1'ion
est Pétat 3P, mais les deux autres états (! D et 1.S) possédent une énergie assez proche
(avec une différence respectivement de 1,9eVet de 4, 1eV'). L’expérience a été réalisée avec
une incertitude sur ’énergie de 1’électron diffusé comprise entre 9eV et 15eV, et pour les

électrons éjectés entre 5eV et 8¢V [6]. 1l est donc impossible de déterminer précisément
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quel est I’état de I'ion. Dans ce travail, nous négligeons la contribution possible de 1’état
1S, comme lont fait [9], car son apport reste de toute fagon bien faible devant celui des
deux autres états. Nous avons trouvé le meilleur accord possible pour une contribution de
10% de ion 3P et de 90% de l'ion ' D.

Dans les différents figures, on observe une correspondance variable entre les résul-
tats théoriques et expérimentaux. Par exemple, dans les figures (4.5-a),(4.5-c) et (4.5-g),
les prédictions théoriques semblent bien correspondre aux données expérimentales dans
certaines régions angulaires, avec des pics qui coincident globalement en position et en
intensité. Cependant, dans les autres figures, des différences sont visibles.

Les différences entre le modéle et les données pourraient étre dues & des effets d’ordre

supérieur non inclus dans le modéle BBK2DW ou les incertitudes expérimentales.
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Figure 4.5: Section efficace différentielle (FDCS) de Krypton 4p avec une énergie de diffusion
Es; = 5500eV et 0 = 1° en fonction de l'angle d’éjection de ’électron 61, pour des angles
d’éjection de I'électron 2 fixes de 0 = 104° et o = 254°. Les graphiques comparent le modéle
théorique BBK2DW (ligne rouge pleine) aux données expérimentales (points noirs avec barres

d’erreur).

Les angles des pics pour les déférentes situation pour le modéle BBK2DW sont pré-

sentés dans le tableau (4.4)
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Figure Angles (°)
Figure 4.5-a | 12°, 255°, 339°
Figure 4.5-b | 49°, 99°, 161°, 347°
Figure 4.5-c | 17°, 184°, 229°, 269°, 342°
Figure 4.5-d | 54°, 88°, 121°, 161°, 338°
Figure 4.5-e | 17°, 192°, 228°, 342°
Figure 4.5-f | 16°, 212°, 299°, 341°
Figure 4.5-g | 16°, 213°, 264°, 311°

Tableau 4.4: Les angles des pics observés pour (figure 4.5)

Le processus Shake off (SO) se déroule en deux étapes. Tout d’abord, un premier élec-
tron est éjecté de la cible dans une direction spécifique par le projectile, correspondant
au point ou la probabilité de diffusion est la plus élevée. Il est important de noter que
cette direction ne correspond pas toujours a celle du moment de transfert [10]. Lorsqu'un
électron est éjecté, cela perturbe le potentiel électrique local autour de la zone ionisée, ce
qui entraine des interactions entre les électrons. En raison de la répulsion électrostatique
entre les électrons et la secousse de la cible, le deuxiéme électron est principalement éjecté
dans une direction opposée au premier électron. Si les deux électrons ont la méme énergie,
ils ont tendance a étre éjectés dos & dos, formant ainsi un angle de 180° entre eux. Dans
le processus TS1, les deux électrons éjectés idéalement forment un angle de 90°entre eux.
Cependant, si les énergies des électrons éjectés sont proches et faibles, cet angle est tou-
jours supérieur a 90°. Cela signifie que si les électrons éjectés ont des énergies similaires
et faibles, ils peuvent se disperser dans des directions différentes, formant ainsi un angle

supérieur a 90° entre eux.

Dans la figure (4.5-a), le premier pic, & 12°, donne une différence de 92°, ce qui corres-
pond au mécanisme 7TSI. Le deuxiéme pic, & 255°, donne une différence de 151°, classée
dans le mécanisme SO. Enfin, le troisiéme pic, a 339°, avec une différence de 235°, appar-
tient également au mécanisme SO. Passons maintenant a la figure (4.5-b). Ici, le premier
pic, a 49°, donne une différence de 205°, classée en SO. Le deuxiéme pic, a 99°, présente
la méme différence de 155°, également classée en SO. Le troisiéme pic, a 161°, donne une
différence de 93°, appartenant au mécanisme 751, tandis que le quatriéme pic, a 347°,
avec une différence similaire de 93°, reléve lui aussi du mécanisme 7'S1. Dans la figure
(4.5-¢), le premier pic, & 17°, donne une différence de 87°, classée dans le mécanisme SO.
Le deuxiéme pic, & 184°, donne une différence 1égérement moindre de 80°, également en
SO. En revanche, le troisiéme pic, a 229°, avec une différence de 125°, appartient au mé-
canisme TS1. Le quatriéme pic, a 269°, avec une différence marquée de 165°, est classé

en SO. Enfin, le dernier pics & 342°, donne une différence de 238°, correspondant au mé-
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canisme SO. La figure (4.5-d) montre également que le premier pic, & 54°, donne une
différence de 200°, classée en SO, tandis que le le pic, a 88°, présente une différence plus
élevée de 166°, également en SO. Les pics, & 121° et 161°, donnent respectivement des
différences de 133° et 93°, relevant des mécanismes SO et TSI1. Enfin, le dernier pic, a
338°, avec une différence de 84°, est classé en SO. Pour la figure (4.5-¢), le premier pic, a
17°, donne une différence de 87°, classée dans le mécanisme SO. Le deuxiéme pic, a 192°,
présente une différence trés proche de 88°, également classée en SO. Le troisiéme pic, a
228° avec une différence de 124°, reléve du mécanisme TS1, tandis que le dernier pic, a
342° avec une différence de 238°, appartient également au mécanisme SO. Dans la figure
(4.5-f), le premier pic, & 16°, donne une différence de 88°, appartenant au mécanisme
SO. Le deuxiéme pic, a 212°, avec une différence de 108°, est associé au mécanisme T'S1.
Quant au troisiéme pic, a 299°, il donne une différence importante de 195°, classée en SO,
tandis que le dernier pic, & 341°, avec une différence de 237°, appartient au mécanisme
SO. Enfin, dans la figure (4.5-g), le premier pic, a 16°, donne une différence de 88°, appar-
tenant au mécanisme SO. Le deuxiéme pic, a 213°, présente une différence de 109°, classée
dans le mécanisme TSI1. Le troisiéme pic, & 266°, avec une différence de 162°, est classé
en SO, tandis que le dernier pic, & 311°, avec une différence de 207°, reléve également du

mécanisme SO.
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4.6.2 Comparaison du modéle BBK2DW avec BBK2CW et BBK2CWZ
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Figure 4.6: Section efficace différentielle (FDCS) de Krypton 4p avec une énergie de diffusion
Es =5500eV et 5 = 1° en fonction de I'angle d’éjection de 1’électron 61, pour des angles d’éjec-
tion de 1’électron 2 fixes de 0, = 104° et 0, = 254°. Les graphiques comparent les modéles
théoriques (BBK2DW, BBK2CW et BBK2CWZ) aux données expérimentales (EXP) pour di-
verses énergies d’éjection pour électron 1. Les modéles présentent des prédictions différentes pour
les distributions angulaires : BBK2DW (ligne rouge pleine), BBK2CW (ligne verte en pointillés)
et BBK2CWZ (ligne bleue en pointillés et pointillés) sont comparés aux mesures expérimentales
(points noirs avec barres d’erreur).

Cette figure montre une comparaison entre les sections efficaces différentielles (FDCS)
théoriques, calculées & 'aide de trois modéles (BBK2DW BBK2CW et BBK2CWZ), et
les données expérimentales (points noirs avec barres d’erreur) pour différentes configura-
tions cinématiques. Les figures (4.6-a) a (4.6-f) représentent chacun la FDCS en fonction
de 'angle d’éjection de 1’électron, noté 6, pour des énergies et des angles de diffusion spé-
cifiques. Le modéle BBK2DW est représenté par la ligne rouge pleine, le modéle BBK2CW
par la ligne verte en tirets, et le modéle BBK2CWZ par la ligne bleue en tirets-pointillés.
Dans les figures (4.6-a), (4.6-d), et (4.6-e), on observe que les prédictions du modéle
BBK2DW sont généralement plus proches des données expérimentales, en particulier
dans les régions ou les pics correspondent mieux en position et en intensité aux mesures.

Le modéle BBK2CWZ, bien qu'’il présente certains motifs similaires, a tendance a s’écarter
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davantage des résultats expérimentaux dans la forme et 'amplitude des pics. Le modéle
BBK2CW, quant a lui, présente des différences plus marquées, indiquant qu’il décrit moins
bien la distribution angulaire.

Dans les figures (4.6-a), (4.6-b), et (4.6-d), nous remarquons que les prédictions du modéle
BBK2CWZ sont assez proches de celles du modéle BBK2DW, avec des profils similaires
en termes de position et de forme des pics avec quelques différences d’amplitude. Cela
suggere que le modele BBK2CWZcontient certains effets de distorsion et corrige le mo-
deéle descriptif mieux que BBK2CW.

Dans le figure (4.6-f), ot I’énergie incidente est plus élevée (60eV), les trois modeéles théo-
riques BBK2DW, BBK2CW, et BBK2CWZ prédisent les données expérimentales de la
méme fagon, cela est probablement dia au fait qu’a haute énergie, les distorsions sont
moins ressenties.

Les différences observées entre les trois modeéles théoriques dans les autres figures peuvent
étre attribuées a des variations dans la prise en compte des effets de distorsion et des
interactions post-collisionnelles dans chaque approche. Le modéele BBK2DW, qui inclut
ces effets de maniére plus détaillée, semble fournir une meilleure correspondance globale
avec les données expérimentales, bien que certaines déviations subsistent. Les résultats
soulignent I'importance de modélisations sophistiquées pour reproduire fidélement les dé-

tails des distributions angulaires observées expérimentalement.

REMARQUE : il est essentiel de revenir sur les travaux pionniers réalisés par le
groupe de Lahmam-Bennani d’Orsay. les travaux du groupe ont été d’un apport ines-
timable aux processus des réactions d’ionisations, les différences rencontrées entre leurs
travaux et les modéles théoriques sont parfois dues aux marges d’erreur expérimentales
relativement larges observées dans leurs mesures.

Le besoin de reproduire ces mesures avec des techniques expérimentales avancées et une
meilleure résolution est d’autant plus crucial que les nouveaux modéles nécessitent des
données d’une grande finesse pour valider des prédictions subtiles, notamment dans les
régimes ou les effets de corrélation et d’interférence jouent un roéle central. Affiner les
données expérimentales pourrait révéler des détails non observés précédemment et enri-
chir notre compréhension des mécanismes d’ionisation complexe, ouvrant la voie & des

avancées significatives dans ce domaine.

4.6.3 Application du BBK2CWZ pour I’Argon

Nous calculons la FDCS pour la double ionisation de I’Argon avec une énergie inci-
dente élevée (5563,2¢V) et un faible angle de diffusion (0.45°) [11], les électrons éjectés
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étant détectés a une énergie égale (10eV'). Comme dans le cas du Krypton, nous adoptons
une contribution de 10% de l'ion 2P et de 90% de l'ion 'D. Par ailleurs, nous comparons

nos résultats avec ceux du modéle théorique 2CWZ présenté précédemment dans [9)].

A 85° (figure 4.7-a), le modéle BBK2CWZ (ligne noire) et les données expérimen-
tales (points) montrent un bon accord au niveau des pics centraux, tandis que le modéle
2CWZ (ligne rouge) dévie davantage, en particulier dans les pics éloignés, suggérant des
interactions post-collisionnelles significatives. A 127° (figure 4.7-b), les données expérimen-
tales montrent une structure complexe de pics que BBK2CWZ décrit mieux 1’expérience
que 2CWZ, reproduisant davantage I’asymétrie observée dans les données. A 141° (fi-
gure 4.7-c), bien que les deux modeéles s’écartent quelque peu des données expérimentales,
BBK2CWZ fournit une meilleure approche, notamment dans les régions entre 90° et 180°,
indiquant un roéle notable des effets post-collisionnels pour cette situation.

Pour des angles plus grands, comme 223° (figure 4.7-d) et 244° (figure 4.7-e), BBK2CWZ
se rapproche de maniére plus étroite avec la forme des données expérimentales, montrant
que les effets post-collisionnels deviennent significatifs. A 265° (figure 4.7-f) et 321° (figure
4.7-g), les points expérimentaux montrent une asymétrie importante et des schémas de
pics complexes que BBK2CWZ reproduit mieux que 2CWZ, qui présente des distributions
plus lisses.

Cette propriété de bien décrire 'expérience du modéle BBK2CWZ pour les grands
angles d’éjection confirme I'importance des interactions post-collisionnelles entre les élec-
trons dans la voie de sortie. En comparant les différents modéles, BBK2CWZ est globa-
lement plus cohérent avec les données expérimentales, il décrit bien des asymétries et des
pics supplémentaires non détectés par 2CWZ. Cela indique que les effets de corrélations
entre les électrons dans la voie de sortie sont d’une importance capitale pour modéliser la
réaction, en particulier pour les grands angles d’éjection, et que BBK2CWZ constitue un

modele théorique plus réaliste.
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Figure 4.7: Sections efficaces différentielles (FDCS) de I’Argon 3p pour différents angles d’éjec-
tion dans la réaction (e,3e). Les figures (a) & (g) montrent la comparaison entre les données
expérimentales (DATA) et les prédictions des modéles théoriques BBK2CWZ (en noir) et 2CWZ
(en rouge)

80



CHAPITRE 4. ETUDE DES EFFETS POST-COLLISIONELS ET LES EFFETS DE DISTORSION DANS
LES REACTIONS (E,3E)

Figure Angles (°)
Figure 4.6-a | 225°, 307°
Figure 4.6-b | 263°, 345°
Figure 4.6-c | 280°
Figure 4.6-d | 75°, 345°
Figure 4.6-e | 7°, 97°
Figure 4.6-f | 27°, 120°
Figure 4.6-g | 100°, 195°

Tableau 4.5: Les angles des pics observés pour (figure 4.7)

Dans la figure (4.7-a) pour un angle d’éjection du premier électron de 85°, le premier
pic, situé autour de 225°, donne une différence de 140°, ce qui correspond au mécanisme
SO. Le second pic, situé a 307°, donne une différence de 222°, également dans le mécanisme
SO. Dans la figure (4.7-b) avec un angle de 127°, le premier pic, & 263°, donne une
différence de 136°, ce qui le classe dans le mécanisme SO. Le deuxiéme pic, a 345°, a une
différence de 218°, également dans SO. Dans la figure (4.7-d) & 223°, le premier pic, a 75°,
a une différence de 148°, ce qui correspond a SO, et le deuxiéme pic, a 345°, avec une
différence de 122°, est classé en TS1. Dans la figure (4.7-¢) & 244°, le premier pic, a 7°,
donne une différence de 237°, classé en SO, et le deuxiéme pic, a 97°, avec une différence de
147°, est aussi dans SO, dans la figure (4.7-f) avec un angle de 265°, le premier pic, a 27°,
donne une différence de 238°, correspondant au mécanisme SO, tandis que le deuxiéme
pic, & 120°, avec une différence de 145°, est dans le mécanisme SO. Enfin, dans la figure
(4.7-g) a 321°, le premier pic, a 100°, donne une différence de 221°; ce qui correspond a

SO, et le deuxiéme pic, & 195°, donne une différence de 126°, également dans TS1.

4.7 Conclusion

En conclusion, ’analyse des modéles appliqués a la diffusion sur I’Argon montre que le
modeéle BBK2CWZ, qui inclut les interactions post-collisionnelles, offre un meilleur accord
avec les données expérimentales par rapport au modéle 2CWZ. Aux petits angles comme
85°, BBK2CWZ reproduit mieux les pics centraux et les asymétries, tandis que 2CWZ
s’écarte pour les pics éloignés, illustrant 'importance des effets post-collisionnels. Cet
avantage de BBK2CWZ s’étend aux angles plus grands, ot les schémas de pics complexes
et asymétriques des données sont mieux décrits, soulignant que les interactions post-
collisionnelles sont cruciales pour une modélisation fidéle des distributions angulaires de
I’Argon. Pour le Krypton, le modéle BBK2DW, encore plus sophistiqué en termes de prise
en compte des interactions post-collisionnelles et des effets de distorsion, offre également

une meilleure correspondance globale avec les données expérimentales des expériences
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(e,3e) par rapport aux modeéles plus simples, surtout pour les faibles énergies éjectées.
Comparé a I’Argon, le Krypton, avec sa structure électronique plus complexe et ses inter-
actions de dispersion renforcées, nécessite l'intégration de ces effets dans les modéles pour
bien reproduire les distributions angulaires expérimentales. Ainsi, pour I’Argon comme
pour le Krypton, I'inclusion des effets post-collisionnels dans les modéles théoriques se
révéle essentielle pour obtenir des prédictions précises. Le modéle BBK2CWZ pour I’Ar-
gon et BBK2DW pour le Krypton représentent les meilleures approximations actuelles, et
cette étude démontre la nécessité d’une modélisation détaillée des interactions spécifiques

de chaque élément pour décrire fidelement les processus de diffusion dans les expériences

(e,3¢).
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Conclusion Générale

Notre étude offre une analyse approfondie des mécanismes impliqués dans la simple et
la double ionisation des cibles atomiques et moléculaires, en soulignant les avancées théo-
riques ainsi que les défis persistants pour modéliser avec plus de précision ces phénomeénes
complexes. La section efficace triplement différentielle (TDCS) et la section efficace quin-
tuplement différentielle (FDCS) constituent des outils de la description la plus détaillée
des processus d’ionisation (simple ou double), elles sont déterminées via les amplitudes
de diffusion qui prennent en compte les éléments de transition entre les états initial et
final de la collision. Cette mesure est inévitable pour explorer a la fois la dynamique de la
réaction et les propriétés structurelles de la cible. La premiére partie de notre recherche a
été consacrée a 1’étude de la simple ionisation par impact d’électrons et de positrons sur
des cibles atomiques dans I’état fondamental. Ce sujet revét une importance particuliére
dans divers domaines scientifiques, notamment pour ses applications stratégiques dans
I'étude de la matiére vivante, comme en tomographie par émission de positons (TEP),

une technique d’imagerie fonctionnelle largement utilisée en médecine.

La deuxiéme partie de I’étude est concentrée sur la double ionisation de certains gaz
rares. Ce processus se distingue de la simple ionisation par sa complexité accrue, tant
sur le plan théorique qu’expérimental, et représente un défi significatif pour la recherche.
Dans le premier chapitre, nous avons rappelé les principes fondamentaux de la simple
ionisation et défini la grandeur la plus importante pour ce processus, la section efficace,
en passant en revue différents modéles théoriques qui tentent de décrire le phénoméne de

maniére aussi compléete que possible.

Dans le chapitre 2, nous avons introduit le processus de double ionisation, en expli-
quant ses différents mécanismes et en comparant sa complexité avec celle de la simple
ionisation. Le chapitre 3 présente nos résultats pour la simple ionisation de I'argon par
impact d’électrons et de positrons, obtenus en utilisant le modéle CWZ, qui s’avére parti-

culiérement performant dans ce domaine de recherche. Ce modéle, basé sur un schéma de
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charge variable et intégrant les effets post-collisionnels (PCI) de maniére exacte, se montre
capable de prédire avec une bonne précision les positions des pics dans les régions binaires
et de recul. Nos calculs théoriques montrent de nombreuses structures intéressantes qui
mettent en évidence les caractéristiques des effets de charge, mieux que d’autres modéles
sophistiqués. Le dernier chapitre est dédié a 1’étude de la double ionisation du krypton
et de I’Argon, en utilisant une approche innovante basée sur les ondes distordues, ot les
électrons éjectés sont représentés par des ondes distordue et prenant en compte les effets
post-collisionnels. Une autre approche, celle de la charge variable, a également été em-
ployée en tant qu’approximation des effets de distorsion, offrant une précieuse économie

de temps de calcul dans les modéles complexes.

En conclusion, notre analyse met en évidence les puissances et les limites des différents
modeéles théoriques pour prédire les distributions angulaires de la section efficace différen-
tielle dans les processus de collision impliquant les électrons. Le modele BBK2DW, qui
inclut de maniére détaillée les effets de distorsion et d’interactions post-collisionnelles,
démontre une meilleure correspondance globale avec les données expérimentales, en par-
ticulier dans la forme et 'intensité des pics angulaires. Cependant, certains écarts sub-
sistent, soulignant la complexité du processus d’ionisation et la nécessité d’améliorer des

approches existantes.

Le modéle BBK2CWZ, bien qu’il s’écarte davantage des données expérimentales dans
certaines conditions, surtout pour les grands angles ou les effets post-collisionnels se ré-
velent significatifs. Ces observations montrent la grande importance de la prise en compte
de ces effets pour modéliser fidélement la dynamique complexe observée expérimentale-
ment. En somme, notre étude démontre que le modéle BBK2CWZ, grace a son intégration
efficace des effets post-collisionnels et de distorsion, constitue un cadre théorique plus réa-
liste. Toutefois, il faut noter qu’il y a des désaccords qui persistent entre la théorie et

I'expérience, d’ol1 la nécessité d’améliorer d’avantage les modéles existants.
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Annexe A

Calcul de 'amplitude de diffusion pour
le modéle de BBK dans le cas de la

simple et double i1onisation .

A.1 Cas de la simple ionisation

Soit I’élément de matrice T} qui s’écrit comme suit :

Ty = (Us VW) (A1)

Avec V représentant le potentiel coulombien entre I’électron incident et 1’électron actif
de la cible :

1 1
Ve—o— b — (A.2)

ou rg et ro; = |y — 71| sont les positions de I’électron incident et de ’électron actif
respectivement.
L’état initial W; et I’état final Wy :

U, (kiy 70, 1) = bp(Kiy 70) Vi (71) (A.3)

W (ks K, 7o, 71) = 5 (s, 70) 65 (v, 7) C (o, Ko, 7o) (A4)
Avec ¢. I'onde coulombienne et C' le terme qui décrit I'interaction post-collisionnelle :

]_ 7 . . . - —
o= e’ T — i Fy(io | —ilkaro +KaR) (A




ANNEXE A. CALCUL DE L’AMPLITUDE DE DIFFUSION POUR LE MODELE DE BBK DANS LE CAS
DE LA SIMPLE ET DOUBLE IONISATION .

—

C(Oéoh s, 7701) = 6m01r(1 - Z'6‘401)1171(1 — iy, 1, —i(E51T01 + Esl : 7701)) (A-6)

Tel que :

Ainsi, I’élément de matrice devient :

P (1, = * I - 1 1 = = A7
Tif = //¢Z(kS7TO)¢c(k17T1)O (06017/%1,7“01) <_r_ + 7“_) ¢p(/€i;7“0)1/1nlm(7“1)d7“0d7“1
0 01
(A.S)
qui peut étre écrit comme :
. = . = ]' * 7 nd * 7 — — — —
Tz’f :—//¢z(/€sﬂ”o)¢p(kiaTo)—¢c(k17T1)C (0401,ks1,7"01)1/1nlm(7‘1)d7‘0d7‘1
"o (A.9)

PG %77, - * T — 1 P — = 7=
+//¢z(ks,7"o)¢c(k?1ﬂ“1)0 (04017k‘sl,T01)r—¢p(k’z‘,To)@/)nlm(ﬁ)d?“odﬁ
01

Pour éliminer les termes contenant rg; , nous adoptons la méthode proposée par Kornberg
et Miraglia. Cette approche repose sur 'application des transformées de Fourier, qui
permettent de simplifier les intégrales en passant du domaine spatial au domaine des
impulsions. Grace a cette transformation, les dépendances complexes en rg5; peuvent étre

traitées plus efficacement, rendant les calculs analytiques plus accessibles.

W) = g7 / PTG (P)dp
) ] N (A.10)
o) = Gy / e H(F)dF

D’ou :

P —ipT o(r)dr'dp A1l
27r / / (r)drdp ( )
Donc 'application sur le terme d’interaction donne :

—

C* (w1, ks1,701) = /lpml/ _Zpr‘“c 0401ak51,7’01)d7"01dp (A.12)



ANNEXE A. CALCUL DE L’AMPLITUDE DE DIFFUSION POUR LE MODELE DE BBK DANS LE CAS
DE LA SIMPLE ET DOUBLE IONISATION .

L’équation (A.9) devient :

1 . . 1 .. L
Tiy = (27)? /(/¢:(ks>FO)%(kz'a??o)r—O@lp'md'f?o X /6Zml@(lﬁ,Fl)wnlm(ﬂ)dﬁ
i v 74N w7 = TN ipTy 3o
X /e Pro1C* (or, kst Top ) dTy _/¢c(k57r0>¢p(kiar0)ep °dry
TR 7 =i CF ks 5
x / e~ PTG (ko T1) Yt (71 ATy / -ivrn Cl000 Fots To) o >dp]
To1
(A.13)
En remplacant 7y, = 7y — 7 et (bp( ,T) = mE /26”“ ™ on trouve :

Lr=3 [ / ( / oe(k “’”ﬁ”‘Od / e PG (K, 7)Yt (P Ty

X/ Zp7'01C (0401,/{31,7“01 drOl /(b k87T0)¢p( ) (k )T T'Od

5 kT ~o C*(« ,k T
X /e_Zp.mez(k'l,Fl)@bnlm(ﬂ)dfl % /e—zp-rm ( 014 sl 01)d )dp]
To1
(A.14)
Finalement apres l'introduction de deux parameétres A; et Ay qui sont des paramétres

tendent vers 0

V4 (ks +157 7o - .
ﬂf il lim lim [ /¢ )\1T0d,):‘0 X /(ﬁZ(k’l,Fl)@Zp.rlwnlmw?‘l)d??l

(Qﬂ-) A1—0 Aa—0
— e _ A_‘, _._' .q! _
. /C*(am, ksl,rm)e’(k“ P)To1 o~ hs1 o1 ¢ ’\mdrm

+ / &7 (Ko, ) e~ Fit P To Xm0 gz 5 / O (Kr, 7)€ P4y (71 ) dFy

1 - ei(Esl_m'ﬂ)l =
* —~ —ikg1Thy —A2T0 I —
X —(2 )3/20 (agl,ksl,rm)—r/ e 01e dry, | dp
T 01

(A.15)

A.2 Cas de la double ionisation

Similaire au cas de la simple ionisation, I’élément de matrice T;; qui s’écrit comme
suit :

Tip = (U |V|¥;) (A.16)

Avec V représentant le potentiel coulombien entre I’électron incident et 1’électron actif
de la cible :



ANNEXE A. CALCUL DE L’AMPLITUDE DE DIFFUSION POUR LE MODELE DE BBK DANS LE CAS
DE LA SIMPLE ET DOUBLE IONISATION .

V=—-—"-+—4— (A.17)
L’état initial W; et final ¥y :

\Ijz(];lv FO) Fl; F2) = (bp(]gia _’\O>wnlm(7?\17 FQ)?

L . ! 3 ) (A.18)
\Ijj‘(kS’ kl? FO; F17 F2) = ¢;(k87 _’0)¢:(k17 F1)¢Z<k27 FZ)C(Q127 k127 Fl?)-

(—— " i T i) (R, T0) bt (71, 72) dFp 0

// ot (ky, ™) kg,r2)¢p(ks,ro) *(aya, K12, 712)

X —gbp(ko, 70) Unim (71, T2) diy diy dis

/ [ o1 e G oy (E ) ra, o i) (A-19)
x —¢p(/fo, 70) Ui (71, 72) Ao dT'y d

// o k’lﬂ“l k2,7“2)¢p(k‘s,7“0) (a127k12,7“12)

X r—¢p(k0,7"o)¢nzm(7"1,7”2) dry dry dis
02
=L+ 1L+ 1

On commence par I; et aprés 'utilisation de la formule de BETH aussi remplacer les

ondes planes par leur expression on trouve :
k-7
erro 47 .7
= drg = —2€Zk " (A.20)
|70 — 71 k

—8r

I =
e (2m) (2m)2k2

// qb k?l,Tl gb (k‘g,’f‘g)C (0412,k?lg,’l"u)wnhm(rl,Tg)drldrg <A21)

Le terme d’interaction aprés le double transformée de Fourier s’écrit :

T 1 i — i v 7 >
C*(C\Jlg,k‘lg,’l“lg) = (2—7r)3/ep 12 % /6 Pz () (alg,klg,’f_‘/m)dﬁQdP <A18)

L’équation (A.21) devient :



ANNEXE A. CALCUL DE L’AMPLITUDE DE DIFFUSION POUR LE MODELE DE BBK DANS LE CAS
DE LA SIMPLE ET DOUBLE IONISATION .

b= Gy i [ o1 moen ot

o5 (Fa, 7)€~ (7% ) diy (A.22)

7 -/ 4 — -
—p)- — . 4 — 4 —
/62(’“2 P)T1zp=th12 7"120*(04127]?1277”12)6 /\T”dﬁz dp

Pour I5 et I3, nous trouvons :

_47T — T N
* =\ Ji(K+p)-T1 — —
= o i [ | [ ot me o moar
X /gb:(EQ,FQ)e_iﬁ'fégb(FQ)dFQ

- / 4 "¢ 7
X /ez(k”m""we’k”'”"’C*(OﬁQ,klz,f{u)eAmdﬁz} ap
(A.23)

4 o L,
IS — —ﬂ— lim |:(b:(l€1, T_')l)elp.mgb(f)l)dfl

(277')6/{}2 A—0
x / ¢:(E2,fz)e—i@—@fw(fz)d@

7 _/ .7 / — /
—5). _ . e — 4 —
% / 6z(k12 D) Tz2e ik12 Tio (O (Oélg, k12a 7’12>6 >\7‘12dT12:| dp



Annexe B

DOUBLE IONISATION D’UN
ATOME DE TYPE np° : section

efficace différentielle.

B.1 Les états d’un atome np°

Les 15 états possibles sont présentés comme suit :

e ¢tats propre de 'D :

1 — _
A= E{‘poﬁop—@qklkz‘ - |ﬁopop—1ﬁ_1k1/€2’}
4 —i{\ PuBikis| — |7 —M\}
2 = 2 PoPoP1P1r1R2 PoPopP1P1r1R2
1 _ _ _ _
Ay = §{|ﬁop1p1ﬁ_1k1/€2| + |Prpop-1P_1krka| — [Pop1p—1D_1 k1 k| — |ﬁ1pop1ﬁ_1k1k2|}

1 _ _ _ _
Ag = §{|Pop11_?12_?_1/f1k2‘ + ’pflplﬁlz_?oklkﬂ - ‘poplﬁﬂ_?_ﬂﬁkﬂ — ‘plplpﬁ_?okl]@‘}

1
= _2\/§

— 2 (|p1iPip—1D_ 1 k1 k| — [p1DopoD_1 k1ka| — [poDyp—1Pok1kz|) }

Ag {2 (’plﬁlpflp_llﬁEZ‘ + |p11_?op01_7_1k1E2| + ‘pol_?wfl]_?okﬁﬂ)



ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

e état propre de 1S :

1 — - _
A7 = %{ (|p1Pp—1P_ 1 krks| — |p1PopoB_ 1 krks| — |poPip—1Dokiks|)

— (|p1P1p-1P_ 1K1 ka| + |p1DopoP_ 1K1 ka| + |poDrp-1Dok1 k2 ) }



ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

e ¢tats propre de 3P :

1 — - _
Az = ﬁ{ |Pop1p—1P_1k1ka| — [Bipop—1D_1 kika| + |Popip—1D_1F1ks |

— |Prpop—1P_1k1ka| — 2|poprp-1D_1k1ka| — Q}ﬁoﬁlp—@_lklEﬂ}

: B B _
A= 27§{ [popiPiP_ikika| — [p-1p1PiPokika| + [popiPiP_iKike|

— |p-1p1P Pk ka| — 2|pop1Dyp-1k1ko| — 2|50P12_?11_91k1k52|}

1 _ _ _
A = 2_\/5{ ‘plﬁopoﬁ—lkle‘ - |p0]_)1p_1ﬁ0k31/€2‘ + {plﬁopoﬁ—lklkﬂ

— |poPip—1Pok1 k| — 2|DyPopoP_1 kika| — 2‘p1ﬁopop—1E1E2|}

1 - — _
Ay = m{ﬂpoplﬁlp—lhkz‘ + 2‘]_90191512_971]?1]?2‘ - |]_90p1]_?1p—11€1k2‘

— |pop1Pr D1 k1ka| — |PopiPip—1k1ks| — ‘p0p1ﬁ1ﬁ1E1k2|}

1 N _
A = 2_\/3{2|]_701_91p1]_71k1k2| + 2|poPrprp—1kika| — |popip1P_ 1 kiko)|

— |PoPip1p—1kiks| — |popipiD_ 1 kika| — ‘ﬁo]_%pﬂ?lglkz!}

1 S _
Ap = ﬁ{ﬂp—moﬁmﬂﬁkﬂ + 2|p_1DoP_1Prkrka| — |p—1PoP_1p1k1 ks |
— |p—1poB_1Pikrka| — |p—1PoD_ 11k k| — ’p1poﬁ_1ﬁ1E1/€2‘}

1

Az = ﬁ{ﬂﬁ@oplﬁlkll@‘ +2|p_ 1 pop—1p1k1ka| — |P_1pop—1P, kiks |

— |P_1Pop-1p1krka| — [P_1pop—1Py ki ks| — ‘25_1130291291%1/%‘}

1 S _
Ay = m{ﬂplplﬁopokﬂ@‘ + 2|P_ 1Py Bopoki k| — |P_1p1Popokiks|
- |p,1]31ﬁ0p0k:1%2} - ‘ﬁ_ﬂ)lﬁopoglkﬂ - ‘plﬁlﬁopoakz!}

1 N _
Ajp = m{2|ﬁ_1ﬁ1poﬁok1k2| + 2|P71P1P02_?ok1k2‘ - |P71]_91P02_70k1k2‘

— 8 — _
- |ﬁ_1p1poﬁ0/€1k’2} - ‘p—1ﬁ1p0ﬁok1k2| - ‘2_9_11711701_90]?1/1’2‘}



ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

Exemple de calcul :

Soit le premier état D, = p_lg_?_l‘ avec My = —2 et Mg = 0, Dy est un déterminant de
Slater ou p_, signifie que 1’on considére une fonction d’onde spatiale p_; () associée a un

spin down | (noté par la suite 3) et p_; signifie que I'on considére une fonction d’onde

3 la matrice

(1) »p-
V2 p-1(72)B(1) p-1(72)B
et donne apres calcul : Dy = (p_1(71)p_1(73)) \/iﬁ (a(1)5(2) — «(2)5(1)), la fonction de
spin est antisymétrique quand on échange (1) en (2) et celle d’espace symétrique quand on

spatiale p_;(7) associée & un spin up 1 (noté par la suite «). Le déterminant D; est associé
1 (p_l(_’l)oz ].)

1 1(71)(2)
M, = 51 ) (B.1)

échange 1 en 75, donc la fonction d’espace et de spin est globalement antisymétrique.
On va faire opérer le moment cinétique orbital L? et celui de spin S? sur D.

On rappelle que L2 = L_L, + L. + L? (en unités atomiques, i = 1),

L. [Y™) = m|Y;™)

: (B.2)
La Y™y = 1T+ 1) — m(m £ 1) |y,

Ici L,Dy = —2Dy ; L?Dy, = 4D, ; Ly D, = /2 ‘pol_?_l‘ +V2pBy| 5 L-Ly(Dy) = 4D,

et donc L2D; = 6D,. D; est fonction propre de L? avec la valeur propre L = 2.

On fait ensuite opérer Popérateur S? = 5’,5'+ + 5. + 5’3, S.Dy =0, 5'+D1 =0 d’ou
S2D; =0 et donc S = 0. Dy est bien fonction propre de L? et de S2 et est I'un des états
propres de'D.

On cherche maintenant le déterminant correspondant pour np* : DY = |poPop-_1D_,
avec My, = —2 et Mg = 0. Ici L.DN = —2DY; [2DN = 4DV .

f/+D{V =2 ’pﬂ_?op_@_l‘ +V2 ‘pol_%p—l]_?—l‘

[A/_[AUFD{V =2 |p0}_90p_1ﬁ71| + 2 ‘poﬁgp_ﬂ_?,ﬂ = 4DV d’on EQD{V = 6DY donc DY est

fonction propre de L? avec la valeur propre L = 2.

S.DN =0, 5,.DN =0 dou S2DY =0 et donc S = 0. DY est bien fonction propre
de L? et de S? et est 'un des états propres de 'D.

On va construire le déterminant de SLATER correspondant aux 4 électrons de l'ion
(np*) et des deux électrons éjectés désignés par ky ou (k1) et ko ou (ky).

On a au départ deux déterminants de Slater possibles :



ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

D/1 = |popop—1p—17€1E2| et Dlll = ‘popop_lp_1E1k2

On applique uniquement lopérateur S? :
glel =0, S'—i-Di = ‘po]_?()p_ﬂ_?_lklkﬂ

et S_5, D = |poPop-1p-1k1ks| + |poPop—1D_1k1ks| d'ou S2D} = D; + Df.

De méme : glell = O, ngDlll = ‘popopflﬁ_lklk@‘

~ ~

et S_S, DY = |poBop—1D_1kike| + [poPop—1P_1kiks| dout S2DY = DY + D\.

L’opérateur S?, dans la base formée par D} et D/, sera représenté par la matrice :

11
11
Les valeurs propres sont A =0 et A = 2. Ici seul S = 0 convient car on part d’un état

initial 1.S.

Le déterminant fonction propre de S? sera :

1 _ _
A = E{ ‘poﬁop—lﬁflklkﬂ - ‘pOﬁop—lﬁ—lkle‘ } (B-3)

B.2 Section Efficace

Soit le premier état correspondant a la double ionisation de deux électrons dans la

couche p;p; . On avait déterminé I'état final 1D tel que :

1 1 — _
A = E(Dl — D) = E{ |\PoPop—1D_1k1ka| — |poDop—1P_1 k1 k2| } (B.4)

L’état initial correspond a

U; = |poPop—1P_1p1D | (B.5)

10



: SECTION EFFICACE

ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE N P®

DIFFERENTIELLE.

si on dévloppe suivant p; et p,

( 1(1)P1(2) Asase — p1(1)P1(3) Azase
+ p1(1)P;(4) Azsse — p1(1)D;(5) A2zas + p1(1)D;(6) A23ss

— p1(2)P1 (1) Asyse + p1(2)P1(3) A1ase + p1(2)P1(4) A1sse
+ p1(2)P1(5) A13a6 — P1(2)D1(6) Arzas + p1(3)D; (1) A2ase

— p1(3)D1(2) Arase + p1(3)D1(4) Arase — p1(3)D1(5) Ar2as

1
V720

]

v,

(B.6)

+ p1(3)D1(6) A1245 — p1(4)D1 (1) Aagse + p1(4)D1(2) Arsse
— p1(4)D1(3) A1as6 + p1(4)D1(5) A1236 — p1(4)D1(6) Av23s

+ p1(5)P1(1) Azas — p1(5)P1(2) A1zas + p1(5)P1(3) Ar246
— p1(5)P1(4) A1236 + p1(5)P1(6) A1234 — p1(6)D; (1) A23ss

+ p1(6)P1(2) A1345 — p1(6)D;(3) Ar245 + p1(6)D;(4) Ar23s

- p1<6>p1<5>A1234)

Le terme Asys6 correspond au déterminant de la matrice

po(4) p0(5) p0(6)

po(3)

~1(4) p-1(5) p-(6)

p-1(3)

Et, par exemple, Le terme Aj934 correspond au déterminant de la matrice

po(2)  po(3)  po(4)

po(1)

~1(2) p1(3) p-1(4)

p-1(1)

11



: SECTION EFFICACE

ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE N P®

DIFFERENTIELLE.

On obtient finalement aprés factorisation des termes de type Asysg

( 1(1)p1(2) [a(1)B8(2) — a(2)B(1)] Asase — p1(1)p1(3) [(1)B(3) — (3)B(1)] Azase

/42346
f41456
/41346
141256
/41245
141235

— — — — — —

— =~ = =

~— ~— ~— ~—t o ~—

—_— o~~~ = =

~— ~— — ~— ~— —~

N~ N N

—_— o~~~ = =

~— — N~ ~ ~—

T L s T

Y~ Y~ N /N N

~— N~ — ~— ~— —~

—_—— === =

— — ~— ~ ~—

— — o o — —

—~ o~ o~ o~ o~

~— ~— ~— ~—t o

~—~~ ~—~ N N

~ o~ o~ o~ o~~~

~— o N N

~—~~ I/~ /N N ~~

On développe D; en fonction de kq et ky de ce qui permet de faire apparaitre les mémes

~A1234 :

quantités Assse....

(B.8)

— — o
—_ o~ o~ o~ o~~~

— — ~— ~ ~—

Y~ Y~ N /N N

~— N~ — ~— ~— —~

—~ o~ o~ o~ o~ o~

~— N~ — ~— ~— —

—_— o~~~ o~~~

~— ~— ~— ~— ~—r

— 0 0

— —— 1 1 1 —
~—~~ N

o~ o~ o~ o~ o~~~

~— N N N N

—_~ o~ o~ o~~~

Et pour D, :
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: SECTION EFFICACE

ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE N P®

DIFFERENTIELLE.

(B.9)

— — —
—_—~ o~ o~ o~ o~~~

— — — ~ ~

Y~ N N N N N

~— ' ~— ~— ~— —

~— ~— ~— ~— ~— —

Py

~— ~— ~— ~— ~—v ~—

S T N S S S S

— —— 1 1 1 —
~—~~ N /N N

~— — — ~— ~— ~—

A~~~ I~ /N N N

~— ~— ~— ~— ~—

A~~~ I~ /N Y~

~— — — ~— ~—

~~ N N N ~~

~— — — ~— ~— ~~—

(B.10)

el Nel Ne) o] Nel Nel el i} Ne el 0 el o)
i Tl < < 0 o) < N o) < < N [\l
< ") ™ ] A 2] N ™ [a\] (o] N N [a]
[\ [\ [\ [\l — — — — — — — — —

— o 1 — 1 1 1 —— 1
~—~ I~ N ~~ N N ~—~ N ~—~ N

N N N N N

o T o e o e o eon T on N en T

~— Y ' Y ~ ~— Y ~— ~— ~— ~—

ron T o s s T s on N on en T T

M T Y v Y~~~ ~— ~— ~— ~—
~—~ I~ N N N~ N N N ~—~ N
M v~ ' Y Y ~— ~— ~— ~— ~— ~—
— L — T T 0 T
— o 1 — 1 1 —— 1 ——

M Y Y Y~ Y~ N~

~~ N N N N N N N N N N N N

M v v~ Y v Y~ T N~ — ~— ~—

N Y~ N~ Y N N~~~ ~—

~—~ ~~ N ~~ N N N N N N

M v v~ v Y Y~~~ Y~ ~—

—_ 0 0 0 e 0 L ) 0 L L
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: SECTION EFFICACE

ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE N P®

DIFFERENTIELLE.

on peut aussi déterminer Asssg

—~ —~ M0 10
— — 7 NN
[ , QI o o
QI QI
/N /N
—~ ~ = = —~~
S~— SN~—
— — | | o (=)
| , ST IS U ST S Y
— — —
oy N ©
T - -
— | |
O
- L L
~— 0 —
o S8 |
ISH | ISH
_ _
N
/N T T N N
0 0 — — © © 0 o
S~— ~— S—" ~— —" ~—
- o~ | I o o o o
| I QIR &I &I
QI
/N /N /N N /N /N
—_~ o~ X o 0 <t <H
44 S~— ~— S— ~—r —" —
~— ~— — — el o o o
- - [ ETECTETESY
Ot
—~ —~
~— — <f =)
SN—
© et _ _
S =
1= 2 ™ ™
ch ch - -
o o | |
S8 S8 IS8 SF
+ + + +

po(3)po(4) [a(3)B(4) — a(4)B(3)]

0(3)po(4) =

—D

on peut remarquer que po(3)py(4)
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ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

L’interaction électron incident-krypton s’écrit ici :
U= exp(z’[?ﬂ) —i—exp(iIzVFQ) —|—exp(z'f?‘773) —i—exp(ifaﬁl) +exp(z’[?-775) —i—exp(ﬁ?-%) -6

(B.13)

On calcule I'élément de matrice comprenant I’élément commun Asysg :

1
o7 A [E1 (DR(2) + k(2)k2(1)] [(1)5(2) — a(2)5(1) U] (B4

Azasep1 (1)p1(2) [a(1)B(2) — a(2)B(1)])

Le premier terme s’écrit :

Azis6 = Po(3)po(4) [2(3)B(4) — a(4)B(3)] p-1(5)p-1(6) [a(5)B(6) — a(6)8(5)]  (B.15)

My = (Aduse [k1(1)ka(2) + k1 (2)k2(1)] [(1)(2) — (2)B(1)] |U|

1
7202 (B.16)
Azgsep1(1)p1(2) [2(1)8(2) — a(2)B(1)])

L’intégration sur tous les spins donne un facteur 8 et on obtient :

My = Wl\/ﬁ <<k1‘K|P1><k2’P1> + (kilp1) (ko | K [p1) + (k| K |p1)(kilp1) + (Kalp1) (k1| K |p1)

+2(pol K |po) (k1 |pr) (Ralpr) + 2(p—1 | K [p—1) (Balpr) (Ralpr) + 2(p—1 | K [p—1) (Ralpr) (R [pr)
= 6(ka|pa) (kalpr) = 6(kalpr) (k1))

(B.17)
Apreés regroupement des termes on obtient :
V2
M1 = o5\ (Bal K po) (Ralpr)+ (ko K pu) (Fapa)+ () (kalpa) (=642 (pol K po) +2{p-1 | K [p-1))
(B.18)

it 2 3 6 A ‘ . _
Les autres contributions de A3,ss, A34s6, ---A345¢ donnent le méme résultat : My, =
93?272 - ...93?676

M (Aszsz6) = @(<k1|p1><k2|P1>+<k2|K|p1><k1 |p1>+(k1|p1)(k2|p1)(—6+2(p0|K|p0>+2<p_1|K|p_1>)

15
(B.19)

Si on examine les termes croisés tels que 9 5 :
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ANNEXE B. DOUBLE IONISATION D’UN ATOME DE TYPE NP® : SECTION EFFICACE
DIFFERENTIELLE.

1 1 —«
My = s (A [0 (Do (2) + Ry (2)ka(1)] [0(1)5(2) — (2)B(1) U] (B.20)

Agisep1(L)p1(2) [a(1)8(2) — a(2)B(1)])

Avec A3z = —po(3)po(5) [a(3)B(5) — a(5)B(3)] p-1(4)p-1(6) [(4)B(6) — r(6)(4)]

On obtient une contribution nulle (on a le terme po(4)p_1(5) dans 1’état final avec le terme
po(5)p_1(4) dans I'état initial).

La contribution des 15 termes Asgsg, Aoase, - - - A1234 avec eux-mémes (contribution ‘direc-

te’) donnera finalement :

Maecs = V2 (ka K [pa) o)+ (el K [p1) (ko) 4+ [p1 ) a1 Y (=642 (ol K [po)+2(p-1 | K p-1))
(B.21)
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Abstract. The positron and electron impact ionization of argon 3p at 200 eV impact energy is investigated
using a theoretical model called 3CWZ. Within this model all particles of the continuum are represented
by Coulomb waves with variable charges Z(r), the post-collision interaction and exchange effects are also
included. The triple differential cross section is calculated and compared with recent measurements of
Dubois and de Lucio (Atoms 9:78, 2021) and other theories when available, for several kinematics. Our
numerical results are in overall good agreement with experiments and illustrate projectile charge effects,

better than other available theories.
1 Introduction

Tonization of atoms and molecules by charged particles
is a fundamental process in a wide number of area, such
as plasma physics and living biological systems [1, 2].
In the case of single ionization, it constitutes physically
a collision process leading to two unbound particles in
the final channel moving in the field of the residual ion.
There have been over time many theoretical and exper-
imental studies of atoms and molecules devoted to this
process including electrons [3, 4], protons [5, 6] and ions
[7, 8]. Coincidence techniques represent the most pow-
erful tool to explore the details of the ionization reac-
tion as they give physicists an in-depth examination of
all particles included in the event, they are needed to
guarantee that the outgoing particles originate from one
interaction event. Novel experimental instrumentation
allowing for a detailed analysis in the exit channel have
been gradually developed over the time [9-11]. In this
work, we are particularly interested in the single ion-
ization process by electron and positron impact, which
constitutes in reality a scattering problem between par-
ticle matter (for electron) and antiparticle matter (for
positron). The triple differential cross section (TDCS)
is the quantity measured in these experiments where
all energies and directions of the particles involved in
the collision process are determined, it represents the
most rigorous test for theory as kinematic is fully deter-
mined. Ionization by electron impact, known as (e,2e)
reaction, has been widely investigated experimentally
while studies including positrons represent relatively
a new field of investigation as very few experiments
are available. From a practical point of view, electron

*e-mail: s_houamer@univ-setif.dz (corresponding author)

Published online: 21 November 2024

impact ionization has been the subject of various stud-
ies due to its interest in various fields, such as radiation
damage in biomolecular systems [12, 13]. Positron col-
lision with matter is on the other hand of particular
interest in several applications like characterization of
materials [14], or exploration of fundamental phenom-
ena in atomic systems [15]. We should especially men-
tion its strategic application in living matter through
the positron emission tomography (PET), a well-known
functional imaging technique in medicine [16]. Further-
more, a comparative study using positrons or electrons
as projectile should inform us how the projectile charge
influence the ionization process. Electron impact ion-
ization, which is described as a hard ionization mech-
anism, has been for a long time the most commonly
used ionization method among ionization techniques
(see e.g., the review paper of Madison and Al-Hagan
[17]). Measurements of positron-impact ionization were
conducted since a few decades, to our knowledge the
first experiment with positrons was performed by Roy
and Etienne [18] by investigating the specific ionization
of nitrogen and argon using a fully automatic Wilson
Chamber. The first fully resolved ionization measure-
ments yielded partial cross sections for helium atom
[19], followed later by numerous experiments for a broad
range of targets [20-22], they have even become a trend-
ing subject as additional information which was not
available is now provided [23, 24]. At the theoreti-
cal level, extensive research has been undertaken into
the study of electron impact ionization over the time,
many theoretical models were then developed with the
aim of achieving a comprehensive understanding of the
ionization reaction, including perturbative and non-
perturbative treatments. Non-perturbative models rep-
resent numerical intensive methods, developed initially
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for hydrogen and helium atoms [25, 26] and extended
afterwards to more complex atomic targets [27, 28].
The convergent close coupling (CCC) was developed
in response to the discrepancies observed between the-
ory and experiment which were not understood, this
model is known to reproduce benchmark results for
light atoms [29] and quasi-one electron atomic systems
[30]. Theory has made hereafter impressive progress
in describing the ionization process using several non-
perturbative modelings like ECS [31], TDCC [32] and
BSR [33] models, which have proven to accurately pre-
dict experiments. In the meantime, numerous devel-
oped perturbative approaches have proved to be per-
former, as good agreement between theory and exper-
iment was achieved, the mostly used currently are the
DWBA [34], the DWB1-RM [35], the DWB2-RM [36]
and the 3DW [37] models. Thanks to the availability
of new valuable data, there has been more recent theo-
retical interest to study ionization by positron impact,
numerous theoretical models have been thereby devel-
oped for atoms and molecules within different theoret-
ical approaches [38-40]. This new field of investigation,
which focuses on charge projectile effects has currently
received much attention, as done very recently with
argon 3p at the singly differential cross section level
[41]. Note that on the theoretical side, the charge sign
of the projectile simply reverses the direction of the
electric field applied on the target. TDCS calculations
by electron and positron impact show many interest-
ing structures that highlight competing effects, requir-
ing more theoretical and experimental investigations to
exhaustively understand the charge effect in this few
body process. In this work, we investigate the triply dif-
ferential cross section for electron and positron impact
ionization of argon 3p in asymmetric coplanar kinemat-
ics with a model called 3CWZ, recently used for (e,2e)
process in a wide range of kinematics [42]. Our results
are compared with experiments recently performed at
200 eV and other theories when available. The paper
is organized as follows. Section 2 presents an outline
of the theory. In Sect. 3 we present and analyse our
results along with experimental data. Finally, Sect. 4
summarises and concludes this work. Atomic units are
used unless otherwise stated.

2 Theory

In the positron (electron) impact ionization of argon
atom in its ground state, the reaction under investiga-
tion can be schematically written as:

et /e +Ar — Art feTjem + e (1)

The kinematics of the ionization reaction is fully
determined, as a result, all emitted particles are
detected in coincidence and analysed in direction and
energy, so that the experiments belong to the (e,2e)
process (for electron impact) and to the (e™,ete™) pro-
cess (for positron impact). The projectile with energy
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N
E; and momentum £k ; is scattered with an energy F;

J—
and momentum £k ; and is detected in coincidence with
the emitted electron having an energy F» and momen-

tum ?2. In case of electron impact ionization exchange
effects should be accounted except for highly asym-
metric kinematics, while for positron impact process
exchange effects do not exist at all. We use here the
frozen core approximation and the single active elec-
tron approximation. After summing over all final spins
because of the indistinguishability of the two outgoing
electrons and averaging over all initial spin states, the
TDCS for electron impact is written as:

3) . dBO'
~dQ1dDydE,

kik
:(277)4 e <|Td1r| +|Texc| +|Td1r_Texc|2) (2)

o

and for positron impact (by taking Tex. = 0 ) the TDCS
is given by:

(3) - d g 4k1k2

dQdQadE;

=2(27) |Td1r| (3)

T 4ir and T ¢y are, respectively, given by:

Tair = <¢cZ(7 ( 1, 0) (k 2, 71)C<ao1, o1, 701)
T'.T - Z(+) ( iy 7>O)‘:btarget(?>1)> (4)
Texe = (¢Z2 )( 1) 20 (&, TO)C(QOMZ)OL?(H)
o1 ZH)( i O)q:'talget (7)) (5)

@targct(71) is the initial bound wave function of the

target, while qﬁCZ ) and (fJCZ(_) represent, respectively,
the incoming and outgoing Coulomb waves and are
given by [43]:

Z(+)( i )

exp(ik -7 — To(r
}3(()3/2) 1F1(ioz, i(k'r‘ — k- ?))cxp(%)r(l — i)
6
67 (%, 7) (a)
ex 1?7 —
- Wlm(—m ~i(® -T’+kr))
exp(%m)r(l + i) (Gb)

As can be seen in Egs. (4) and (5), only two coordi-
nates 7y and 7] are used in the theory as we are using
the single particle picture. rq is the distance between the
projectile and the target, r; is the distance between the
ejected electron and the target and rg; = |7y — 71| rep-
resents the distance between the two particles in the
continuum. In Fig. 1, we present the coplanar asym-
metric geometry investigated in this work where the
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Fig. 1 Schematic of the
ionization process in
asymmetric coplanar
geometry. The projectile
(electron/positron) with
initial momentum EZ is
scattered with momentum
k1 at an angle 01, in
coincidence with an .
electron with momentum ko
at an angle 62. The
positions of the scattered
(electron/positron) and the
ejected electron are,
respectively 7o and 7
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two particles in the exit channel are detected in coinci-
dence.

¢CZ(+) and ¢CZ(_) are the solutions of Schrodinger’s
equation for the continuum Coulombic spectrum solved
in the parabolic coordinates with a constant charge Z.
In the present work, we use an approximate model
where the constant charge Z is replaced by variable
charges Z(r) in Eq. (6). The Sommerfeld parameter

. = — .
ad s then replaced by a(r). C’(a01, koi, T 01) is the

final state projectile electron interaction or the so-called
post-collision interaction (PCI), written as:

— ™ )
C k T = — (1 -
(aOh oL, T 01) exp ( 4]{301 ) ( 2]{301 ) !

_
I (—ia(n, 1, —i( kot Tor+ koﬂ’m)) (7)

7/
V4
-
/7
K
e(k,nr)
For electrons we have: a(r) = @ and agp; = _ﬁ

— 1(5 —
where 1{30125(1{32—1{31
1F1 is a confluent hypergeometric function and
F(l — #) is the gamma function.
o1

In case of positrons, we just change expressions of
a(r) and g1 given above for electrons as follows:
ar) — —a(r) and apy — —ap;.

For the atomic bound state of the target represented
by ®iarget(T), we use the Hartree-Fock atomic orbitals
of Clementi and Roetti, expanded as a linear combina-
tion of Slater type wave functions [44]. @targct(?) con-
sists on a linear combination of 2p (2,1, m) and 4p (4,1,
m) slater type atomic orbitals. To evaluate the TDCS,
we take into account the contributions of all possible
values of the quantum number m, say (m =0, m =1
and m = —1).

The variable charge Z(r) is calculated analytically by
using the spherically averaged potential of the target
viewed by the electron:
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— 2,072y

Fig. 2 Variable charge Z(r) felt by the incident electron (a) and the outgoing electrons (b) during the ionization process

for the 3p orbital of argon

Vi) = o / Vi(71)dh (8)

where V; (7)1) is the standard Hartree potential, defined
for electron-atom interaction by:

Vi) =-2 43 N /|'¢’J T) (9)

1 r—r1|

and for positron-atom interaction by:

Vi(7T1) :—fz N~/Md?’ (10)
T1 Y |?—7}1|

Ny is the number of atomic orbitals and N is the
number of electrons in each orbital.

The variable charge is evaluated analytically by using
the spherically averaged potential of the target viewed
by the electron (positron) as indicated in the following:

Ui () = %/Vi (?1, ?z’i) o,

{ _ Z(’I‘l)

_ 1

) Z(r1)
T1

for electrons

for positrons (11)

@ Springer

The variable charges are denoted as follows: Z;(r) is
the charge that sees the incident projectile while Z; (r)
and Zy(r) represent the charges felt by the scattered
projectile and the emitted electron, respectively. For
the two ionization processes (by electron or positron
impact), the incoming projectile sees a variable charge
Z = 18 at the centre of argon atom and a charge Z =
0 asymptotically. The outgoing particles see a charge
Z = 18 at the centre of the atom and Z = 1 asymp-
totically. In Fig. 2, the variable charges are plotted for
the ionization of argon 3p, the two panels display Z(r)
corresponding to the continuum electrons, it is clearly
observed that Z;(r) and Z(r) decrease form Z = 18
to Z = 1 whereas Z;(r) decreases form Z = 18 to Z
= 0. The 3CWZ model used in this work and based
upon a full variable Coulomb wave modelling with vari-
able charges, represents somewhat a full distorted wave
approximation to treat the direct single ionization pro-
cess by electron or positron impact. The use of this
variable charge scheme has been widely discussed and
justified in our previous works [42, 45]. The 3CWZ
model has been actually inspired from the standard
BBK model [46] in which the two outgoing electrons are
represented by Coulomb waves with an effective charge
7 while the incident electron is represented by a plane
wave. In a first step BBK model has been improved by
replacing just the effective charge Z for the two out-
going particles by a variable charge Z(r) to study the



Eur. Phys. J. D (2024)78:140

Page 5 of 12 140

T
-K 2.6eV 2°

i

|
|
|
| (b)
|
|
|
|
|

]
S

(=]

3.1eV 2°

T
-K 4.4eV 2°

—3CWZ|]

©
¢ - EXP

TDCS (a.u.)

N

20

0 60 120 180 240 300 360 60 120

Ejection Angle (deg)

180 240 300 360 60 120 180 240 300 360

Fig. 3 TDCS for the ionization of argon 3p by positron as a function of the ejection angle at 200 eV impact energy. The
projectile is scattered at angles 61 = 2°in coincidence with the ejected electron having energies ranging between 2.6 and
19 eV. Absolute theoretical results are black solid line (3CWZ). The cross normalized (see text) experimental data are

black squares taken from [47]. The dashed vertical lines indicate the direction of the momentum transfer K and its opposite

. . -
direction — K

(e,2e) process for some atomic and molecular targets,
the model was called BBK2CWZ [45]. In the 3CWZ
approach, BBK2CWZ model has in turn been improved
and applied to argon 3p by representing even the inci-
dent electron by a Coulomb wave with variable charge
instead a plane wave [42].

The approach has the appealing advantage of treat-
ing exactly the PCI without any approximation, the
other advantage is related to significant savings in com-
puting time where a result is obtained in few hours
instead of a much longer time with other models. This
would allow us to extend our model for the ionization
of molecules.

In this work, we present the TDCS spectra of the
secondary ejected electrons due to the collision of elec-
trons (positrons) with argon atom by using a theoret-
ical approach based on the 3CWZ model. Theoretical
results are then discussed and compared with experi-
ments in a wide range of kinematics and with available
theories.

3 Results and discussion

The single ionisation of argon 3p by electron and
positron impact has been investigated in coplanar
asymmetric kinematics, by using the 3CWZ model
where the PCI and exchange effects are both included.
The present theoretical results are compared with
recent experiments [47] performed at 200 eV impact
energy at three scattering angles ¢; = 2°, 3° and4°, and
six ejection energies ranging between 3.1 and 19 eV, the
corresponding TDCSs are plotted as a function of the
emission angle and discussed in Figs. 3, 4, 5, 6, 7, 8. As
stated by Dubois and de Lucio [47], positron and elec-
tron data are normalized to each other since the same
setup and techniques were used, all TDCSs were hence
provided on a single relative scale. While comparing
with theory a single common factor is then required to
fix the relative magnitude of the experiments and the-
oretical results. In this work the global scaling factor is
obtained by achieving the best visual fit of the data and
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Fig. 4 Same as Fig. 3 but for §; = 3°

the 3CWZ results for positron kinematics at §; = 2°
and Ey = 2.6 eV (Fig. 3a), this factor is found to be
0.26. We would like to note that no theoretical results
are presented in [47], our theory will be confronted only
to experiments. Our theoretical calculations are then
compared with the data corresponding to the ionization
processes by positron impact (Figs. 3, 4, 5) and electron
impact (Figs. 6, 7, 8), in all cases the vertical dashed

— —
lines indicate the direction of K and — K respectively,

where K is the momentum transfer defined as K =
k; — k1. In Figs. 3, 4, 5, TDCSs for positron impact
or (et,ete™) reaction, are shown for fixed values of
the scattering angle and various ejection energies, as
a function of the ejection angle, our theoretical results
are then compared with recent measurements [47]. The
first observation that can already be made is that a
recoil peak is exhibited in all cases in agreement with
the data. This was in reality expected, as the inves-
tigated kinematics correspond to dipole regimes char-
acterized by small momentum transfer (here ranging
from 0.225 to 1.2 au). A double peak structure in the
binary region is also observed for lower ejection energies
(F2 = 2.6 and 3.1 V) at all scattering angles. The dou-
ble peaks are more pronounced in Fig. 4 (panels a and
b) for ; = 3° and Fig. 5 (panels a and b) forf; = 4°.
Note that the double peak structure in the binary

@ Springer

region in general is attributed to the predominance
of the p-character of the atomic or molecular orbital
for kinematics close to the Bethe-ridge regime(K = k2).
As can be seen, for example in Fig. 4, kinematics are
characterized by (K = 0.319 and ko = 0.437) for panel
(a) and (K = 0.322 and ko = 0.477) for panel (b), these
kinematics can be considered as quite close to the Bethe
ridge regime. When we look to the amplitudes, the
3CWZ model predicts rather correctly the cross nor-
malized experiments in almost cases. At a scattering
angle #; = 2°, the data are overall well reproduced by
our theory except for an ejection energy Ey = 3.1 eV
where the data are clearly overestimated. Moreover at
scattering angles 61 = 3° and 4° the agreement is less
good at lower ejection energies, it is indeed observed
in Figs. 4 and 5 (panels a, b and c¢) that the data
are overestimated for energies between 2.6 and 4.4 eV.
For higher ejection energies, between 6.4 and 19 eV,
the numerical results yield good prediction of the ion-
ization process as they agree much better with the
data. We can therefore state that calculated positron
impact TDCSs within the 3CWZ model, in the differ-
ent combinations of scattering angles and ejection ener-
gies, are overall in quite good agreement with exper-
iments, except for lower ejection energies where the
data are however overestimated. We consider now elec-
tron impact calculations where our theoretical results



Eur. Phys. J. D (2024)78:140

Page 7 of 12 140

40

T
4.4eV 4°

3CWZ

TDCS (a.u.)

0 60 120 180 240 300 360 60 120

Ejection Angle(deg)

180 240 300 360 60 120 180 240 300 360

Fig. 5 Same as Fig. 3 but for 6, =4°

are displayed in Figs. 6, 7, 8 and compared with the
data. Note that the normalization is still made by keep-
ing the same multiplicative factor (0.26) as positron
impact and electron impact measurements are normal-
ized to each other. As seen, the TDCS exhibits a recoil
peak in all kinematics which is a signature of dipole
regimes, as it was stated above for positron impact reac-
tion. In addition, the recoil peak is generally expected
to be smaller than the binary peak in dipolar regime.
In the present study we observe strong recoil peaks
at lower ejection energies (Fy = 2.6 , 3.1or4.4 V) for
all scattering angles, while for higher ejection energies
the recoil peaks become smaller and broader. When we
compare our numerical results with the data in Figs. 6,
7, 8, it is seen that the experiments are overestimated
at lower ejection energies (Eo = 2.6 , 3.1or4.4 eV) at
all scattering angles (panels a, b and c). The situation
is subsequently improved for higher ejection energies
and our results exhibit much better agreement with the
data (panels d, e and f). A double peak structure is
also observed in the binary region in Fig. 7 (panels a
and b) and Fig. 8 (panels a and b), both cases corre-
spond to lower ejection energies (Ey = 2.6 ,or 3.1 eV)
as was observed for positrons. For comparative pur-
pose between positron and electron impact, we inves-
tigate the ratio of the two binary peaks in both cases.

The first peak intensity (B1) is higher than the sec-
ond peak (B2) in intensity for positrons, whereas for
electrons the intensity of (B1) is smaller than that
of (B2). Nevertheless, these ratios (B2/B1) are some-
what close, their values are practically constant and
are ~ 0.9 for positrons and = 1.1 for electrons. In the
recoil region, contrary to the experiments, no double
structure is predicted by 3CWZ neither for positron
impact nor for electron impact reactions. When we look
in details to the TDCSs displayed in Figs. 3, 4, 5, 6,
7, 8, it is seen that the experiments exhibit practi-
cally the same magnitude for both the binary and the
recoil peaks in all kinematics for electrons, whereas for
positrons the magnitude of the recoil peaks tends to
decrease with increasing ejection energies. Our results
reproduce overall the same experimental features for
positrons (Figs. 3, 4, 5) where the agreement is quite
good when we compare with the data. Nevertheless, for
electrons the data are not correctly reproduced in all
kinematics. Indeed, it is seen in Figs. 6, 7, 8 (panels a,
b and ¢) that the TDCSs exhibit nearly the same ampli-
tudes for the binary and recoil peaks at all scattering
angles for lower energies (E2 = 2.6 ,3.1 or 4.4 V). This
trend is not unfortunately observed for higher ejection
energies (EFo = 6.4 ,11.80r 19 eV) where the magnitude
of the recoil peak decreases substantially (panels d, e
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and f). When comparison is made between the binary
and recoil peak intensities, it is seen that the recoil-to-
binary ratio intensity for lower momentum transfer is
about 75% for positrons and 100% for electrons. These
ratios decrease with increasing momentum transfer to
reach ~ 10% for positrons and ~ 60% for electrons.

Another investigation that can be made is a compar-
ative study in peak magnitude between positron impact
and electron impact TDCSs which are displayed in the
absolute scales of 3CWZ model in Figs. 3,4,5,6,7, 8. It
is overall seen that the binary peaks are higher in ampli-
tude for positron impact whereas in the recoil region
the peaks are higher for electron impact, our results
confirm in fact the predictions of de Lucio et al. [47].
An interpretation for these findings, attributed to the
post-collision interaction, is given in the following: when
the projectile and the ejected electron are moving in
the forward direction, the ejected electron is attracted
for positron impact and repealed for electron impact.
This will induce an enhancement of the binary peak
for positron impact. In the recoil region, the opposite
occurs, in this case the ejected electron will undergo a
stronger backscattering by the residual ion for electron
impact than for positron impact.

We focus now our interest on the positions of the
peaks. When we look simultaneously to the position

@ Springer

of the binary and recoil peaks for positrons and elec-
trons, it is observed that in the binary region the
binary peaks are shifted in the backward direction with
respect to the momentum transfer position (towards
0°) for positrons while for electrons the shift takes
place in the forward direction (towards 90°). Also in
the recoil region, we observe rather the opposite, where
now the recoil peak is shifter towards higher angles for
positrons (towards 180°) and lower angles for electrons
(towards 90°). This reflects the predominance of the
post-collision interaction effects which are included in
3CWZ, the ejected electron is either repealed by the
scattered projectile in the forward direction (for elec-
tron impact) or is attracted and therefore slowed by the
projectile (for positron impact) so that it finally moves
at lower angles. In the recoil region, the ejected electron
is attracted by the residual ion, the post-collision inter-
action induces then a shift in the forward direction for
positron impact and in the backward direction for elec-
tron impact. These findings are generally predicted by
sophisticated models like DWBA approach [39] where
the PCI is accounted via Gamow factor.

We conclude our present study by making a compar-
ison with other available theoretical results. As stated
by Dubois and de Lucio [47], the data have limited
statistics because of the small beam current used in
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the experiment, so for a proper comparison with the-
ory, a convolution of theoretical calculations for a range
of energies should be made. Therefore, we present
in Fig. 9 theoretical results performed at an ejection
energy (Eo =5.4¢eV) and a scattering angle 6; = 3°
which are compared with experiments for simultane-
ously ejection energies(Ey = 4.4 and 6.4 eV). As seen,
our results are compared with the present data and
theoretical results based on CDW-EIS [48] and DWBA
[39, 49] models. Note that both models account for the
PCI but in different ways, CDW-EIS is in addition a
full distorted wave approach like DWBA but provides
a better asymptotic description of the initial channel.
In Fig. 9, the TDCS is displayed as a function of the
emission angle for positron impact (panel a) and elec-
tron impact (panel b). All results have been normalized
to unity in the binary region for the best visual fit of
the peak positions. For positron impact, our calculated
TDCS presents two lobes, the binary lobe being more
intense than the recoil one in agreement with experi-
ments. In addition, the positions of binary and recoil
peaks are shifted to lower or higher emission angles,

respectively, with respect to the direction of K (or—ﬁ)
in overall agreement with the data. Indeed, the binary
peak is located at an angle ~ 34° while the recoil peak is

— —
located at an angle =~ 232°, the directions of K and — K,

are, respectively, 41.2° and 221.2°. On the other hand,
the two other theoretical models, namely DWBA and
CDW-EIS, exhibit the binary and recoil peaks which do
not predict correctly the positions showed by the data.
Furthermore, DWBA and CDW-EIS calculations over-
estimate clearly the experiments in the recoil region
while 3CWZ model turns out to be more efficient as
it predicts better the magnitude as well as the posi-
tion of the recoil peak. In the same way, a compara-
tive study is made for electron impact process (panel
b) where in this case only theoretical results for 3CWZ
and CDW-EIS models are displayed. It is shown that
in the binary region, the two models are able to predict
quasi similarly the position of the binary peak which
is shifted in the forward direction with respect to the

momentum transfer K. In the recoil region, the situ-
ation is different where 3CWZ results are now closer
to the data in magnitude and location (the position
of the peak is shifted in the backward direction) while
CDW-EIS overestimates them clearly, the position of
the recoil peak exhibited by CDW-EIS is clearly shifted
towards higher angles in clear disagreement with the
data. To summarize discussion of Fig. 9, we can state
that for this specific situation, the 3CWZ model is able
to reproduce results in better agreement with the data
than the sophisticated DWBA and CDW-EIS models.
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The 3CWZ model is able to predict quite satisfactorily
the positions of the binary and recoil peaks for positron
and electron impact reactions, exhibiting actually sig-
natures of charge effects.

4 Conclusion

In this work, charge effects related to the ionization
of argon 3p by positron and electron impact have
been investigated, by using a model called 3CWZ. This
model is based upon a full variable charge scheme
where the PCI is accounted and exactly treated. The
model is overall able to predict quite correctly the posi-
tions of the peaks in the binary and the recoil regions.
The peaks are shifted either in the forward direction
with respect to the transfer (for electrons) or in the
backward direction for positrons in the binary region,
the opposite is observed in the recoil region, in over-
all agreement to the data. In addition, 3CWZ calcula-
tions exhibit binary peaks which are more intense for
positron impact than for electron impact. In contrast
the intensities of the recoil peaks are more important

@ Springer

for electron impact than for positron impact. We also
note that comparison in magnitude with cross normal-
ized data, has been made. For positron impact, an
overall good agreement with the data has been noted
in almost cases in shape and magnitude. Neverthe-
less, for electron impact, the experiments have been
overestimated by 3CWZ at all scattering angles for
lower ejection energies,(Ey = 2.6 ,3.1 or 4.4 eV). The
results are substantially improved for higher ejection
energies (Fy = 6.4 ,11.8 or 19 eV) where the agreement
becomes much better. Our theoretical calculations show
many interesting structures that highlight charge effects
features, better than other sophisticated models. The
agreement with experiments is not perfect but turns
out to be quite satisfactory for both positron and elec-
tron projectiles. Note that the 3CWZ has been used
to study (e,2e) reactions for argon atom in various
kinematics, obtained results were at least at the same
level of agreement with experiments and even better
for certain kinematics when compared to other sophis-
ticated models [42]. This complementary study should
be extended to other atomic or molecular targets which
would contribute significantly to the theory of positron
and electron impact ionization dynamics.
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